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1 EINLEITUNG UND AUFGABENSTELLUNG 
 
Seit etwa 25 Jahren sind die dynamische und die statische Lichtstreuung ein wichtiges 
Instrument um komplexe Flüssigkeiten mit den mesoskopischen Strukturen zu untersu-
chen und zu charakterisieren. Dennoch ist die Auswertung und Interpretation von Licht-
streuexperimenten sehr oft schwierig und nicht eindeutig. Ein wesentliches Problem 
stellen die Mehrfachstreuungsprozesse dar, die bei höheren Streuintensitäten stattfinden 
und die Untersuchung optisch trüber Proben erheblich erschweren.  
Inzwischen wurden verschiedene Methoden publiziert, die winkelabhängige Untersu-
chungen von stark trüben Proben ermöglichen. Man kann diese Verfahren in zwei 
Gruppen einteilen: Theoretische und experimentelle Methoden. Die theoretische Be-
rechnung der Mehrfachstreuung ist jedoch eine ziemlich komplizierte Aufgabe. Um 
diese Aufgabe zu lösen braucht man zusätzliche Informationen über solche experimen-
tellen Details wie Streugeometrie, Intensität des einfallenden Laserstrahls und die Ab-
messungen der Probe. Darüber hinaus muss man den Streuquerschnitt der lichtstreuen-
den Partikel und  die Intensitätskorrelationsfunktion der Einfachstreuung kennen. Diese 
Schwierigkeiten tauchen sowohl in analytischen Theorien auf, die nur die Doppelstreu-
ung betrachten, so wie auch bei der Modellierung mit der Monte-Carlo Methode.  
Aus experimenteller Sichtweise ist es der beste Weg, die Mehrfachstreuung zu reduzie-
ren, sie zu verhindern. Eine Möglichkeit besteht darin, den Weg, den das Streulicht 
durch die Probe zum Detektor zurücklegt, so klein wie möglich zu halten [1]. In einigen 
Fällen lässt sich durch geeignete Wahl der einzelnen Komponenten der Unterschied 
zwischen den Brechungsindizes der Streuzentren und der Flüssigkeit minimieren. Da-
durch wird erreicht, dass das einfallende Laserlicht an den einzelnen Streuzentren nur 
schwach gestreut und der Anteil von mehrfachgestreutem Licht auf diesem Wege redu-
ziert wird [2,3,4]. 
Eine weitere Möglichkeit besteht darin, den Einfluss vom mehrfachgestreuten Licht auf 
direktem experimentellen Weg zu unterdrücken. Dies wird in Kreuzkorrelationsexperi-
menten realisiert. Das wird durch Aufspaltung des gestreuten Lichtes und Kreuzkorrela-
tion der beiden Intensitäten erreicht [5,6]. Kreuzkorrelationstechniken zur Eliminierung 
der Mehrfachstreuung arbeiten mit zwei beleuchtenden Laserstrahlen, die in die Probe 
fokussiert werden. Man erhält die Kreuzkorrelationsfunktion des einfach gestreuten 
Lichtes, wenn zwei Streuexperimente an demselben Streuvolumen und mit demselben 
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Streuvektor durchgeführt werden. Der Anteil des Streulichtes, der von mehrfachge-
streutem Licht herrührt, beinhaltet verschiedene intermediäre Streuvektoren. Deshalb 
sind die Intensitäten von mehrfachgestreutem Licht völlig unkorreliert.  
Der erste Aufbau zur Messung von Kreuzkorrelationsfunktionen wurde im Jahre 1981 
von Phillies realisiert [7,8]. Phillies hat bereits darauf hingewiesen, dass eine Generali-
sierung seines Aufbaus auf zwei Wellenlängen auch die Erweiterung der Methode auf 
verschiedene Streuwinkel ermöglichen würde. Allerdings wurde der Aufbau so reali-
siert, dass für alle Streuwinkel mit Ausnahme des 90° -Winkels die gemessenen Funkti-
onen Überlagerungen von zwei Kreuzkorrelationsfunktionen mit unterschiedlichen 
Streuvektoren sind. Aus diesem Grund ist man bei diesem Aufbau auf einen Streuwin-
kel von 90° festgelegt.  
Im Jahre 1988 haben Drewel et. al. [9] im Labor von Schätzel in Kiel ein Zwei-Farben 
Korrelationsexperiment, sog. Two-Color-Dynamic-Light Scattering-Methode (TCDLS), 
aufgebaut, indem zwei unterschiedliche Laserwellenlängen eingesetzt wurden. Zwei 
parallele Strahlen unterschiedlicher Farben wurden in eine experimentelle Probe fokus-
siert.  Die wissenschaftlichen Erfolge, die in den folgenden Jahren mit dieser TC DLS–
Methode erzielt wurden, sind beeindruckend und öffneten der Kreuzkorrelationstechnik 
einen weiteren Anwendungsbereich für optisch trübe Medien [10,11].Das Experiment 
selbst ist jedoch sehr schwer zu justieren und stellt hohe Anforderungen an die techni-
sche Ausstattung.  
In [12] schlug Schätzel vor, eine 3-dimensionale Kreuzkorrelationsmethode zu benut-
zen. Beide Streuexperimente werden an denselben Streuvolumina durchgeführt, die in 
entgegengesetzter Richtung gegenüber der horizontalen Ebene verkippt sind. Beiträge 
des einfachgestreuten Lichtes sind miteinander korreliert, wenn sie aus den „gewünsch-
ten“ Streugeometrien stammen. Die Beiträge, die aus den „ungewünschten“ Streugeo-
metrien stammen, tragen zusammen mit den Beiträgen des mehrfachgestreuten Lichtes 
nur zu einem zeitunabhängigen Untergrund bei.  
Eine andere Kreuzkorrelationsmethode zur Unterdrückung der Mehrfachstreuung ist die 
sog. Ein-Strahl Kreuzkorrelationstechnik (Anhang 8.2, Abbildung 8.1). Wie A. Lock 
[13] gezeigt hat, ist die Mehrfachstreuungsunterdrückung auch mit einem Laserstrahl 
und zwei Detektoren möglich. Die Analyse zeigt, dass mehrfachgestreutes Licht nur für 
kleine Detektorabstände zur Kreuzkorrelationsfunktion beiträgt, während einfachge-
streutes Licht für große Detektorabstände kreuzkorreliert ist. Voraussetzung ist natür-
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lich, dass beide Detektoren das Licht desselben Speckels analysieren. Weitere theoreti-
sche Entwicklungen und Experimente dieser Methode wurden in letzter Zeit von ver-
schiedenen Autoren präsentiert. [14,15,16] 
 
Aufgabenstellung  
 
Ziel der Arbeit war die systematische Untersuchung der statischen und dynamischen 
Lichtstreuung im trüben Medien, bei denen Mehrfachstreuprozesse auftreten. Ziel war 
die Analyse der einfach- und mehrfachgestreuten Anteile. In einer quantitativen Analy-
se sind ebenfalls die nichtlinearen Effekte der Detektionsoptik zu berücksichtigen, was 
mit Hilfe der Theorie von Flammer und Rička [22] geschehen sollte. Es sollte die Licht-
streuung von Latexproben mit verschiedenen Teilchengrößen als Funktion des Streu-
winkels und der Position des Streuvolumens in der Küvette untersucht werden. 
Darüber hinaus sollten an einer kritischen Mischung Polystyrol/Cyclohexan die kriti-
schen Fluktuationen als Funktion des Streuwinkels vermessen und mit den Ergebnissen, 
die mit der Ein-Strahl-Kreuzkorrelationsmethode erhalten wurden, verglichen werden.  
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2 THEORETISCHE GRUNDLAGEN 
 
2.1 LICHTSTREUUNG 
Die Geometrie eines typischen Lichtstreuexperiments ist in Abbildung 2.1 gezeigt.  
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Abbildung 2.1: Geometrie eines Streuexperimentes. 
 
Die Probe  wird von einem monochromatischen Laserstrahl beleuchtet, der in der Probe 
quasi-elastisch gestreut wird. Das Streuvolumen ist der Bereich des Probenvolumens, 
der vom Laserstrahl beleuchtet wird und aus dem Streulicht zu der Detektionsoptik ge-
langt.  
Der Abstand R zwischen Streuvolumen und Detektor wird so gewählt, dass R groß ist  
gegenüber der räumlichen Ausdehnung des Streuvolumens. Die Vektoren  und ik
→
sk
→
   
sind die Wellenvektoren der einfallenden Lichtwelle, bzw. der detektierten Streulicht-
welle. Der Betrag des Wellenvektors hängt ab vom Brechungsindex n der Probe  und 
der Wellenlänge des Lichtes im Vakuum λ0. 
0
2| |i
nk k πλ
→= =                                                                  ( 2.1) 
Die Richtung des Wellenvektors  ist folgendermaßen definiert: . In der 
quasielastischen Lichtstreuung gilt |, so dass der Betrag des Streuvektors ge-
geben ist durch  
q
|
iq k k
→ → →= − s
s| |ik k
→ →≈
)2sin(
4)2sin(2
0
θλ
πθ nkq ==                                              ( 2.2) 
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2.1.1 Statische Lichtstreuung 
Die statische Lichtstreuung beschäftigt sich mit der Intensität und der Winkelverteilung 
des Streulichtes. Um einen Ausdruck für die Intensität zu erhalten, unterteilt man das 
Streuvolumen in kleine Volumina und überlagert die von diesen Teilvolumina ausge-
henden Wellen. Für die in der Probe gestreute Lichtintensität gilt [17,18,19] 
( , ) ( , ) *( , )s s sI q t c E q t E q tε→ →= → ,                                              ( 2.3) 
 
wobei  die Geschwindigkeit des Lichtes und ε die Dielektrizitätskonstante ist. Im fol-
genden wird der Vorfaktor 
c
1=εc  gesetzt. Dann ist die Intensität ( , )sI q t→  des einfach 
gestreuten Lichtes  
( , ) ( , ) *( , )s s sI q t E q t E q t
→ →→ → →=                                                          ( 2.4) 
wobei  das komplex Konjugierte von  ist.  Betrachtet man alle Streu-
teilchen, die sich statisch unabhängig voneinander bewegen, ergibt sich die folgende 
Gleichung: 
),(* tqE s
→→
),( tqE s
→→
2 2
2
1( , ) ( ) ( ) ( )Lj D
NIs q t C n q E r a r d r
V
∝→ → → →
−∝
= ∫ 3 =                                                      (2.5) 
2 20 02
1 ( ) ( )j n L D effC n q c E a V q
→ →=  
mit                  2020
3
22
)()(
)(
DL
D
eff
aE
rdrarE
qV
L∫∝
∝−
→→→
→ =                                                        (2.6) 
wobei 2
4
1 R
kC = . Die Mittelung bezieht sich auf ein statistisches Ensemble und ist für 
ergodische Systeme gleich der zeitlichen Mittelung. n beschreibt die Streueigen-
schaften der einzelnen Teilchen, 
)(
→
qj
VNcn /=  ist die Partikelkonzentration der Probe mit 
der Anzahl N der streuenden Partikel im betrachteten Volumen V, 
2
0
→
LE ist die Intensi-
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tät des einfallenden Laserlichtes am Ort des Streuvolumenzentrums . 0=→r 20Da  ist 
der entsprechende Wert für die maximale Detektionsapertur. Die in Gl. 2.6 definierte 
Größe  ist das effektive Streuvolumen, das sich für den Fall, dass sowohl das 
Intensitätsprofil des Laserstrahls als auch die Detektionsapertur denselben 1/e
)(
→
qV ffe
2-Radius L 
besitzen, wie folgt berechnet: 
)(
→
qσ
)sin(2
)(
32/3
θ
πθ LVeff =                                                       (2.7) 
So können Informationen über Größe bzw. Form der streuenden Partikel durch die ge-
streute Streulichtintensität ),( tqI s
→
 gewonnen werden. Für die Teilchen die sich unab-
hängig voneinander bewegen, ist die gestreute Lichtintensität in allgemeiner Form ge-
geben durch: 
)()()(
2020
1
→→→ ⋅⋅⋅⋅= qqVaEcCqI effDLns σ                              (2.8) 
wobei  der differentielle Streuquerschnitt der zu untersuchenden Probe ist.  
 
2.1.2 Dynamische Lichtstreuung 
In der Dynamischen Lichtstreuung wird das zeitliche Verhalten der Streulichtintensität 
betrachtet.  Mit anderen Worten, man beobachtet die Intensitätsfluktuationen, die am 
Detektor auftreten. Diese Intensitätsfluktuationen sind von der thermischen Bewegung 
der Streuteilchen verursacht. Zur Analyse der Intensitätsfluktuationen verwendet man 
die Autokorrelationsfunktion der Intensität. 
2
)2(
)(
),()0,(
),(
qI
tqIqI
tqg
s
ss=                                              (2.9) 
Üblicherweise wird beim Interpretieren der Dynamischen Lichtstreuung mit normierten 
Größen gearbeitet. Die Autokorrelationsfunktion wird auf das Quadrat der mittleren 
Intensität normiert, so dass sie für große Zeiten gegen Eins geht. Der Index zeigt, dass 
hier nur Einfachstreuung betrachtet wird. 
s
Die Intensitätskorrelationsfunktion ist durch die Siegert-Relation mit der Korrelations-
funktion des elektrischen Feldes verbunden. 
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2(2) (1)( ) 1g t g= +                                                        (2.10) 
Die Korrelationsfunktion des elektrischen Feldes ist für Teilchen, die sich unabhängig 
von einander bewegen, gegeben durch 
tDq
s
s
s
te
qI
tqEqE
tg
2
)(
),()0,(
)(
*
)1( −== ,                                        (2.11) 
wobei  der Betrag des Streuvektors und  der Diffusionskoeffizient ist. Die Kombi-
nation von Gl. (2.10) und (2.11) gibt dann 
q tD
22(2) ( ) 1 1tq D t tg t e e− −Γ= + = + .                                             (2.12) 
Hierbei ist Γ  eine Abklingrate (oder Abfallkonstante) der Korrelationsfunkti-
on, aus der sich der Diffusionskoeffizient experimentell bestimmen lässt. 
tDq
22=
Für kugelförmige Teilchen, die sich unabhängig von einander bewegen, ist über die 
Stokes-Einstein-Beziehung mit dem Partikeldurchmesser  verknüpft 
tD
a
)(3
mit        
)(30 T
TkP
a
P
aT
TkD BststB ηπηπ ⋅==⋅⋅=                                 (2.13) 
wobei  die Bolzmann-Konstante, Bk T die absolute Temperatur und )(Tη  die Schervis-
kosität des Solventes ist.  
Wird die Dynamik der streuenden Partikel durch Wechselwirkungsprozesse beeinflusst, 
ist die Berechnung der Korrelationsfunktion nicht mehr so einfach. Es lässt sich zeigen, 
dass die Größe Γ  mit dem Streuwinkel variiert und durch folgenden Ausdruck 
beschrieben werden kann: 
2/)( qq
→
)(
)(
)()(
02
→
→
→→
=⋅=Γ qD
qS
qHD
q
q
eff ,                                                (2.14) 
wobei  ein Faktor ist, der indirekte hydrodynamische Wechselwirkungen be-
zeichnet, und  der Strukturfaktor ist, der direkte elektrostatische Wechselwirkun-
gen beschreibt.  
)(
→
qH
)(
→
qS
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2.2 KRITISCHE PHÄNOMENE 
Bilden sich bei einem Phasenübergang zwei Phasen, so haben diese im Allgemeinen 
eine unterschiedliche Dichte. Es gibt jedoch einen ausgezeichneten Punkt, in dem die 
Dichte beider Phasen gleich ist, den kritischen Punkt. Nähert man sich dem kritischen 
Punkt, indem zum Beispiel langsam die Temperatur geändert wird, wachsen die Kon-
zentrationsfluktuationen des Systems stark an und erreichen eine Ausdehnung in der 
Größenordnung von einigen Nanometern bis zu Mikrometern. Das hat zur Folge, dass 
auch andere thermodynamische Funktionen über alle Grenzen wachsen  oder gegen 
Null konvergieren. Alle Funktionen können in der Nähe des kritischen Punktes durch 
einfache Potenzgesetze mit einem universellen Satz an kritischen Exponenten beschrie-
ben werden. Die Temperaturabhängigkeit der Korrelationslänge ξ und der osmotischen 
Suszeptibilität χ werden beispielweise beschrieben durch  und . Die 
reduzierte Temperatur ε ist dabei definiert als 
νεξξ −= 0
CC T/)
γεχχ −= 0
TT( −=ε , wobei TC die kritische 
Temperatur ist. Aus thermodynamischen und statischen Zusammenhängen lassen sich 
außerdem Beziehungen zwischen den kritischen Exponenten ableiten. So gilt, beispiel-
weise, νηγ )2( c−= , wobei ηc der Fisher-Exponent ist. 
Die Größenordnung der Konzentrationsfluktuationen liegt in einem Bereich, der sich 
gut mit der statischen Lichtstreuung untersuchen lässt. Bei der Beschreibung der Streu-
intensität muss allerdings der Strukturfaktor S berücksichtigt werden. Für  1<<ξq  ist er 
gegeben durch [20] 
2)]()([1
),( εξε
εε
γ
q
qS +=
−
.                                                   (2.15) 
Für die Streulichtintensität ergibt sich, unter Berücksichtigung des Strukturfaktors und 
der Temperaturabhängigkeit nicht kritischer Fluktuationen  
2
0
1 )]()([1
/)(
)1)((),( εξε
χεχεε
q
qVAqI s ++⋅= ,                                     (2.16) 
wobei alle anderen temperaturabhängigen Faktoren in  zusammengefasst wurden. A
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2.3 PROBLEME BEIM AUFTRETEN VON MEHRFACH  
GESTREUTEM LICHT 
Das einfallende Licht wird in einer Probe, die nicht transparent ist, nicht nur einfach 
gestreut, sondern auch mehrfach. Deswegen ist es möglich, dass die Auswertung so-
wohl der statischen Lichtreuung als auch der dynamischen Lichtstreuung ohne spezielle 
Korrektur nicht mehr korrekt durchgeführt werden kann.  Das elektrische Feld des ge-
streuten Lichtes ist gegeben durch: 
),(),(),( tqEtqEtqE ms
→→→→→→ += ,                                                    (2.17) 
wobei Indizes s und m einfach- und mehrfachgestreutes Licht kennzeichnen. Da 
und  statistisch unabhängig von einander sind, gilt für das zeitliche 
Mittel der gesamten Streulichtintensität: 
),( tqE s
→→
),( tqE m
→→
)()()(
→→→ += qIqIqI ms ,                                           (2.18) 
Wird t=0 gesetzt, ist die Intensitätskorrelationsfunktion gegeben durch  
* *( ) (0) ( ) ( ) (0) (0)I I E E E Eα β α α β βτ τ τ=  ,                               (2.19) 
wobei die Indizes α und β die beiden Detektoren kennzeichnen.  Die Streuvektoren der 
beiden Detektoren müssen auch unterschieden werden.  
Der Ausdruck 2.19 lässt sich entsprechend Wicks Theorem umformen [21]   
2 2
* * * *( ) (0) ( ) (0) ( ) (0)I I E E E E E E E Eα β α α β β α β α βτ τ= + + τ ,          (2.20) 
Die elektrischen Felder (Term 2 und 3) setzen sich jeweils aus den Beiträgen der Ein-
fach- und Doppelstreuung zusammen. 
* * * * *( ) (0) ( ) (0) ( ) (0) ( ) (0) ( ) (0)s s s m m s m mE E E E E E E E E Eα β α β α β α β α βτ τ τ τ τ= + + + , 
(2.21) 
und 
* * * *( ) (0) ( ) (0) ( ) (0) ( ) (0) ( ) (0)s m ss s m mE E E E E E E E E Eβ β β βα α α α ατ τ τ τ τ= + + + *mβ
, (2.22) 
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Die Autokorrelationsfunktion beinhaltet Korrelationen, die von mehrfachgestreutem 
Licht stammen und die das zeitabhängige Signal der Korrelationsfunktion verändern. 
Aus diesem Grunde kann die Abfallkonstante der Autokorrelationsfunktion nicht mehr 
nach der Gl. 2.11 und 2.14 ausgewertet werden.  
 
2.4 DER EINFLUSS VON DETEKTORFEHLERN 
Die Ergebnisse der statischen und der dynamischen Lichtstreuung, die mit der 3D-
Kreuzkorrelationsmethode erhalten werden sind stark durch mehrere Faktoren beein-
flusst. Die wichtigste Fehlerquelle ist eine nicht ideale Justage. Bei mangelhafter Justa-
ge gehören die Feldamplituden der beiden detektierenden Streuprozesse zu 
unterschiedlichen Streuvektoren. In diesem Fall kann am Korrelator keine Kreuzkorre-
lationsfunktion gemessen  werden [27].  
Ein anderer wichtiger Faktor ist die Auswahl der Detektoren. Dass die Detektoren eine 
wichtige Rolle spielen, wenn gute experimentelle Ergebnisse der Lichtstreuung erhalten 
werden sollen, wurde bereits in mehreren Arbeiten gezeigt [22,23,24,25,26]. Es wurde 
nachgewiesen, dass die Auswertung der experimentellen Ergebnisse, gemessen   mit 
den single-mode Detektoren, vernünftig ist. Sogar bei Benutzung von  optischen Glas-
fasern wurden die nichtlinearen Effekte, z.B. Todzeit – Effekt und sog. Afterpulsing 
Parameter, beobachtet. I. Flammer und J. Rička [22] haben eine einfache aber akkurate 
Methode entwickelt, um diese Parameter  zu bestimmen und in der Auswertung  so-
wohl der Autokorrelationsfunktion als auch der Kreuzkorrelationsfunktion zu berück-
sichtigen. Für einen idealen Detektor ist die gemessene Countrate r(t) proportional zur 
Streuintensität idr . In der Realität ist allerdings die gemessene Countrate r  abhän-
gig von dem erwarteten Wert idr  der mit einem idealen Detektor gemessen würde. 
Diese Abhängigkeit ist gegeben durch:   
      )621( 22 ididid rrrr φθθ +−=   ,                                       ( 2.23) 
wobei θ  der Todzeit Parameter und φ  der Afterpulsing Parameter ist. Die Idee war, die 
normalisierte Autokorrelationsfunktionsamplitude *β  zu messen, die auch abhängig 
von der idealen Countrate ist: 
          222441* idid rr φθθβ +−=   ,       ( 2.24) 
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Die unbekannte idr  kann mit Hilfe der Gl. 2.23 ersetzt werden 
22* 1 4 (24 8)rβ θ φ θ= − + − r .      ( 2.25) 
So ist es möglich mit Hilfe der experimentell gemessenen Werte der Korrelationsampli-
tuden und Streuintensitäten die Parameter φ und θ zu bestimmen. 
Die Siegert -Relation zwischen der normierten Intensitätskorrelationsfunktion und der 
Feldkorrelationsfunktion ist in diesem Fall: 
422
2 )(4)()24441(1
)()0(
tgtg
r
trr
autoauto ++−−+= φεεε ,          ( 2.26) 
  
wobei       
  222 θθε rr += .      ( 2.27) 
 Aus Gl. 2.27 kann man die normierte Feldkorrelationsfunktion bestimmen.   
 
2.4 PRINZIP UND GEOMETRIE EINER KREUZKORRELATIONS-
TECHNIK 
Mit der Kreuzkorrelationstechnik kann man den störenden Einfluss des mehrfach ge-
streuten Lichtes auf die Korrelationsfunktion unterdrücken. Im Folgenden wird die 
Grundidee des Kreuzkorrelationsexperimentes dargestellt.  
Nehmen wir zunächst ein Streumedium an, das zu einem bestimmten Zeitpunkt einen 
Brechungsindex hat: )(
→
rn
   .       ( 2.28) )exp()(
→→→ ⋅= rqinrn o
Dieses Medium wird durch eine einfallende Lichtwelle mit einem Wellenfaktor  be-
leuchtet. In Richtung eines Wellenvektors  lässt sich eine Interferenz des gebeugten 
Lichtes beobachten, die die Bedingung  erfüllt. 
ik
→
sk
→
→
k s
→→ =− qk i
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Im 3D- Kreuzkorrelationsexperiment setzt sich das Interferenzmuster aus zwei glei-
chen, gegeneinander verschobenen Mustern der einzelnen Streuexperimente zusammen 
Abbildung 2.2). Die Intensitäten von ä-
quivalenten Lichtflecken „mit derselben 
Nummer“ besitzen dasselbe zeitliche 
Verhalten und sind streng korreliert, wenn 
das Licht von Einfachstreuprozessen her-
rührt wird.  Beim mehrfach gestreutem 
Licht setzen sich die Streuvektoren und 
 aus unterschiedlichen intermediären 
Streuvektoren und  zusammen. Die 
Beiträge des mehrfach gestreuten Lichtes 
sind unkorreliert und werden nicht im 
Signal der 3D-Kreuzkorrelationsfunktion 
gespiegelt. So spricht man also nur von einfach gestreutem Licht, wenn die 3D-
Kreuzkorrelationsfunktion betrachtet wird.  
1
→
q
2
→
q
iq1
→
iq 2
→
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Abbildung 2.2: Prinzip eines Kreuzkorrela-
tionsexperimentes 
2
1
2
3
1
2
31
23
1
Probe
Schirm
In Abbildung 2.3 ist die Streugeometrie eines typischen 3D-
Kreuzkorrelationsexperimentes dargestellt. Die Vektoren  und  sind die Wellen-
vektoren der beiden einfallenden Lichtwellen,  und  sind die der detektierten 
Streulichtkomponenten. Sie sind folgendermaßen definiert: 
1
→
k
Bk
→
2
→
k
Ak
→
)sin,cossin,cos(cos  
)sin,cossin,cos(cos  
)sin,0,(cos
)sin,0,(cos
2
1
ϕϕθϕθ
ϕϕθϕθ
ϕϕ
ϕϕ
+−=
−−=
+=
−=
→
→
→
→
kk
kk
kk
kk
B
A
,                            (2.29) 
ϕ   ist der Winkel, der jeweils von den einzelnen Wellenvektoren mit der horizontalen 
Symmetrieebene eingeschlossen wird und θ  ist der Streuwinkel. 
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Abbildung 2.3: Streugeometrie eines typischen 3D-Kreuzkorrelationsexperimentes. 
 
Im Folgenden werden die Streuvektoren und Intensitäten mit den Indizes gekennzeich-
net, wobei der erste Index angibt, ob das gestreute Licht vom einfallenden Strahl 1 oder 
2 herrührt. Der zweite Index reflektiert die Detektionsrichtung. So sind  
und  die Streuvektoren für die beiden Streugeometrien  und 
. Die beiden Streuvektoren lassen sich mit den Gl. 2.29 berechnen:   
→→→ −= AA kkq 11
→→ → Akk1
→→→ −= BB kkq 22
→
Bk
→ →k2
)0,cossin),cos1((cos21 ϕθθϕ −−===
→→→
kqqq BA ,                     (2.30) 
Die Streuvektoren und stimmen also miteinander überein. Für den Betrag des 
gemeinsamen Streuvektors gilt: 
→
Aq1
→
Bq2
→
q
)2sin(cos2
θϕkqq ==→ ,                                            (2.31) 
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2.5 BERECHNUNG EINER 3D-KREUZKORRELATIONSFUNKTION 
Zur Berechnung der 3D-Kreuzkorrelationsfunktion müssen Korrelationen betrachtet 
werden, die zwischen den verschiedenen Anteilen der Streulichtintensitäten  
und  auftreten können. Die Indizes A und B kennzeichnen unterschiedliche 
Detektoren, die die Streulichtintensität aufnehmen. Die gesamte Streulichtintensität, die 
jeder von beiden Detektoren misst, setzt sich zusammen aus einfach (Index s) und mehr-
fach (Index m) gestreutem Licht: 
),( tqI A
→
),( tqI B
→
),(),(),(),(),( 2121 tqqEtqEtqqEtqEtqE zA
m
A
m
zA
s
A
s
A
→→→→→→→→→→ ∆+++∆++= ,       (2.32) 
),(),(),(),(),( 2121 tqqEtqEtqqEtqEtqE zB
m
B
m
zB
s
B
s
B
→→→→→→→→→→ ∆−++∆−+= ,        (2.33) 
Die Korrelationen zwischen allen Kombinationen der einzelnen Komponenten der   
elektrischen Feldamplituden sind möglich.  
Schätzel [12] zeigte, dass die Korrelation der elektrischen Feldamplituden des mehr-
fachgestreuten Lichtes nur dann möglich ist, wenn der Abstand zwischen dem ersten 
und dem letzten Streuprozess kleiner oder gleich 1/q ist. Der Anteil Ad, mit dem Korre-
lationen zwischen doppelgestreutem Licht zur Kreuzkorrelation beitragen im Vergleich 
mit der entsprechenden Autokorrelationsfunktion, beträgt für die hier realisierte Kreuz-
korrelationsapparatur nur (Streuvolumen mit einem 1/e%6.2≅ 2-Radius von ~90 mµ , 
Vakuumwellenlänge des He-Ne-Lasers λ0=632.8 nm, Brechungsindex des Wassers 
n=1.33). Das bedeutet, dass die 3D-Kreuzkorrelationsfunktion nur aus den Korrelatio-
nen zwischen den Feldamplituden, die von einfachgestreutem Licht stammen, entste-
hen. Im allgemeinen Fall, lässt sich die Korrelationsfunktion zwischen zwei Komponen-
ten und  wie folgt beschreiben:  ),(E
s
iA tqiA
→→
), t(E
s
jB q jB
→→
∑∑ →→→→→→→→→→→→ −×=
k l
ljBkiAjBljBiAkiAjBjB
s
iAiA
s
trqirqiqrAqrAtqEqE ))(exp()exp(),(),,(),()0,( * , 
(2.34) 
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wobei i,j = 1,2 die beiden einfallenden Laserstrahlen bezeichnen. Es wurde gezeigt 
[27], dass zu der Kreuzkorrelationsfunktion nur die Korrelationen zwischen 
und  beitragen. Die Korrelationen zwischen allen anderen Kom-
ponenten sind gleich Null. Die beitragenden elektrischen Feldamplituden besitzen den-
selben Streuvektor , und die 3D-Kreuzkorrelationsfunktion dieser Komponenten be-
rechnet sich zu: 
),(E 1
s
1A tq A
→→
),(E 2
s
2B tq B
→→
→
q
),()()()(),()0,( 2121 tqGqAqEqEtqEqE misB
s
A
s
B
s
A
s →→→∗→→→→→→→ ⋅⋅= ,               (2.35) 
wobei  die normierte Korrelationsfunktion der elektrischen Feldamplitude des 
einfach gestreuten Lichtes ist und  der Faktor ist, der die Reduktion der Kreuz-
korrelationsamplitude durch kleine Abweichung von der idealen Justage berücksichtigt.  
),( tqG
→
)(
→
qAmis
Korrelationsfunktionen, wie sie von heute erhältlichen Korrelatoren berechnet werden, 
sind bereits auf das zeitliche Mittel, der an den Detektoren gemessenen Streulichtinten-
sitäten ),( zA qqI ∆
→
 und ),( zB qqI ∆
→
 normiert. Schließlich sieht die normierte 3D-
Kreuzkorrelationsfunktion wie folgt aus: 
)()(
),()0,(
)( →→
→→
=
qIqI
tqIqI
tC
BA
BA
,                                                 (2.36) 
Dann ist 
2
2
2
*
1
),()(
)()(
)()(
1)( tqGqA
qIqI
qEqE
tC mis
BA
B
s
A
s
→→
→→
→→
⋅⋅+= .                           (2.37) 
 
Der Faktor 
2
2
2
*
1
)(
)()(
)()( →
→→
→→
⋅ qA
qIqI
qEqE
mis
BA
B
s
A
s
 ist die Amplitude der 3D- Kreuzkorrelati-
onsfunktion. Aus der Amplitude der 3D-Kreuzkorrelationsfunktion lassen sich die Ver-
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hältnisse zwischen einfach- und mehrfachgestreutem Licht bestimmen. Mit Hilfe von 
Gl. 2.37 lässt sich zeigen, dass 
2212 A
II
II
R
BA
B
s
A
s
=        (2.38) 
ist, wobei R  die Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion darstellt und A ein Faktor ist, 
der die Abhängigkeit von der nicht idealen Justage zeigt. Durch die Normierung der 
gemessenen Amplituden auf die Amplitude Rc→0 für „null“ Teilchenkonzentration be-
kommt man die normalisierte Amplitude R*, die auch direkt vergleichbar mit den Re-
sultaten aus Monte-Carlo Simulationen ist. Die Amplitude R*  ist definiert als: 
t
s
c I
I
R
RR ==
→0
*        (2.39) 
Für die ideale Justage ist die gesamte Streulichtintensität BA
t III 5.05.0 ==  und 
für die unendlich verdünnte Probe (c→0) sBsAst IIII === 21 . Da die gesamte 
Streulichtintensität eine Summe des einfach- und mehrfachgestreuten Lichtes ist 
( mst III += ), ist den Beitrag des einfach- und mehrfachgestreuten Lichtes durch 
folgenden Ausdruck definiert: 
  *)1(* RIIRII tmts −== .    (2.40) 
Schließlich, ist das Verhältnis des mehrfach- zu einfachgestreutem Licht gegeben durch: 
1
*
1 −=
RI
I
s
m
       (2.41) 
Die auf diese Weise gewonnene Streuintensität des einfachgestreuten Lichtes benutzt 
man für die Bestimmung des differenziellen Streuquerschnittes (Gl. 2.8) 
)(
)(
)(
2020
1
→
→
→
⋅⋅⋅
=
qVaEcC
qI
q
effDLn
sσ       (2.42) 
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2.6 MEHRFACHSTREUUNG 
Das elektrische Feld des gestreuten Lichtes am Detektor ist die Summe der Beiträge des 
einfach- und mehrfach gestreuten Lichtes: 
)()( tEtE
m
m∑ →→ = ,       ( 2.43) 
wobei Index m die Anzahl der Streuungsprozesse eines Photons auf seinem Weg zum 
Detektor kennzeichnet. So wird z.B. m=1 zeigen, dass in einer Lösung nur Ein-
fachstreuung  stattfindet. m=2 bedeutet dann die Doppelstreuung und so weiter. Die 
Feldautokorrelationsfunktion ist in diesem Fall eine Summe der Korrelationsfunktionen 
aller verschiedenen Streuprozesse, die in der Lösung stattfinden: 
∑ →→−→→→→ = ),()(),()0,(8 * tqgqIetqEqEc mmautoti βπ ϖ .    ( 2.44) 
)(
→
qI m  ist hier eine zeitgemittelte Streuintensität von m Streuprozessen, - die 
entsprechende Feldkorrelationsfunktion, ω– die Frequenz des Laserlichtes. Die beiden 
Werte 
),( tqg m
→
)(
→
qI m  und , sind von der Größe, der Form und dem Streuquerschnitt 
der Streupartikel abhängig. Die Korrelationen zwischen elektrischen Feldern, die von 
unterschiedlichen Streuprozessen stammen, sind zwar möglich [28], aber deren Beiträge 
zur gesamten Korrelationsfunktion sind klein und werden vernachlässigt. Da die Auto-
korrelationsfunktion eine Summe von mehreren unterschiedlichen Beiträgen ist, kann 
sie keinen monoexponentiellen Verlauf haben. Die Mehrfachstreuungsbeiträge in Gl. 
2.39 sind durch ein Integral über die Position r der Partikel und die Position des 
einfallenden Lichtes definiert:  
),( tqg m
→
→
i
→
inr
( ) ( )
( ) ( )
1
2 2
1 1
, ..
, ,.., ; , , exp ... ..
k k
in k
in k in out out k
I q g q dr dr dr
i r r r k k r q q D t
τ = ⋅
 ⋅ ⋅ − + + ⋅ + 
∫r r r r r
r rr r r r ,   ( 2.45) 
wobei und die Wellenvektoren und  und r  die Koordinaten, definiert durch 
die Streugeometrie, sind. Die Funktion  
→
ink
→
outk
→
inr out
→
( )1, ,ini r r .., ,k out outr k r; ,inkr rr r r r  repräsentiert den Beitrag 
einer bestimmten Konfiguration des Streuweges zur Streuintensität. An dieser Stelle  ist 
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es bequem einen Einheitsvektor  und eine Länge l  einzuführen, so dass  
gilt. Der mittlere Streuvektor  wird dann zu , wobei 
→
iu i
k
→→ = iii ulr∆
→
iq )( 1
→
−
→→ −= iii uuq λπ /2=k  ist.  
Die Gl. 2.45 lässt sich wie folgt umschreiben: 
,m m
i i
i i
u 2 1u − i= ⋅  ∑
r r r
exp(− )
k2=m
m=
m= ∑
m
)(D *R + m
1, 1
22q k m⋅ +∑ .      ( 2.46) 
Als Folge lässt sich das Integral in Gl. 2.45 als ein Faktor  beschreiben. 
Die  erste Cumulante der gesamten Mehrfachstreuungskorrelationsfunktion ist dann 
gegeben durch: 
2 2 Dtmk
mD2Γ ,        ( 2.47) 
wobei m  die mittleren Anzahl der Mehrfachstreuungsprozesse darstellt und ist : 
1
2
mI
m
I I
⋅− .        ( 2.48) 
Die scheinbare Diffusionskonstante  ist durch folgenden Ausdruck mit Dapp  ver-
bunden: 
2)1( 2
2
* q
kRDapp −= ,      ( 2.49) 
wobei  die normierte 3D-Kreuzkorrelationsfunktion ist.  *R
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3 EXPERIMENTELLER AUFBAU 
 
3.1 SCHEMA DES AUFBAUS 
Abbildung 3.1 zeigt schematisch den Aufbau der realisierten 3D-
Kreuzkorrelationsapparatur. Die detaillierte Beschreibung der Justage des Aufbaus wird 
in Anhang A präsentiert. Den gesamten Aufbau kann man in drei typische Bestandteile 
unterteilen. Teil 1 dient dazu, zwei zueinander parallele Laserstrahlen gleicher Intensität 
zu bekommen.  
ALV-5000
Photomultiplier
RF
Spiegel 1
Spiegel 2
Dioden
StrahlteilerwürfelLinse 
Korrelator
Teil 1
Teil 2
Teil 3
Temperierungsbad mit Küvette
Detektoren
  
Abbildung 3.1: Aufbau der realisierten 3D-Kreuzkorrelationsapparatur. 
 
Teil 2, der wichtigste Teil des Aufbaus, besteht aus der Messzelle mit genauer Tempe-
rierung und dem Goniometertisch. Dieser Teil erfordert eine besonders präzise Justage. 
Teil 3 beinhaltet die elektrischen Geräte für die Signalverarbeitung.  
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Der Strahl eines 10 mW He-Ne-Lasers durchläuft ein Glan-Thompson-Prisma, wo-
durch die Polarisationsrichtung vertikal zur Streuebene festgelegt wird. Ein Raumfilter 
(eine Linse (f=60mm), eine Lochblende (d=0.2mm) und eine zweite Linse (f=60mm)) 
optimieren danach die Strahlqualität. Anschließend wird der Laserstrahl durch einen 
Strahlteilerwürfel und einen Spiegel in zwei parallel zueinander laufende Strahlen mit 
einem Intensitätsverhältnis  geteilt. Der Abstand zwischen den beiden Strahlen 
beträgt . Eine achromatische Linse mit einer Brennweite von 160mm fo-
kussiert die beiden Strahlen in die Probe, die sich in der Mitte eines mit Wasser gefüll-
ten Glaszylinders befindet. Das Glasgefäß hat einen inneren Durchmesser von 
, einen äußeren Durchmesser von 80
0.92r =
7.0 0.3mm±
0,18mm75,33 ± ,20 0,15mm± , eine Wandstärke 
von 2  und eine Höhe von 172,44 0,07mm± ,4 0,2mm± .   
Das gestreute Licht wird von zwei Glasfasern, die auf einem Goniometertisch ange-
bracht sind, aufgenommen. Die Signale werden an einen Doppel-Photomultiplier wei-
tergeleitet, der im Photonenzählmodus arbeitet. Die elektrischen Signale des Photomul-
tipliers (Single-Dual ALV/SO-SIPD) werden an einen Korrelator (ALV-5000) weiter-
geleitet und dort verarbeitet.  
Bei den Glasfasern handelt es sich um Mono-Mode-Fasern. Die Glasfasern werden so 
justiert, dass sie Streulicht mit dem gleichen Streuvektor empfangen. 
Zwischen Raumfilter und Strahlteiler wird eine Photodiode eingefügt, um die Intensität 
des einfallenden Lichtes zu messen. Auch die Intensität des transmittierten Lichtes wird 
mittels einer Photodiode gemessen.  
3.1.1 Messzelle 
Die Messzelle (Abbildung 3.2), einschließlich Drehtisch und Detektorarm, wurde spe-
ziell für die Kreuzkorrelationsapparatur und die zu untersuchenden Systeme entwickelt.  
Als Wärmeisolator wird ein Zylinder aus Polyoxymethylen (POM) verwendet. An der 
Innenwand ist eine kupferne Kühlwendel angebracht. Diese stellt mit Hilfe eines exter-
nen Kühl- und Heizthermostaten (Lauda RE307/E300) eine Vortemperierung auf ca. 2K 
unter der Solltemperatur dar. Damit die Wärme möglichst schnell und effizient auf das 
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Wasserbad übertragen werden kann, besteht die Innenwand aus einem 2mm starken 
Kupferblech, das mit der Kühlwendel in Kontakt steht.  
In Höhe der Streuebene ist im Zylinder ein Spalt von ca. 30 mm ausgespart, so dass die 
beiden Laserstrahlen unproblematisch einfallen und ausgehen können.  
Als Wasserbad wurde ein Präzisionsglaszylinder (Hellma) verwendet. Unter dem Boden 
des POM-Zylinders befindet sich ein Magnetrührer, sodass das Wasserbad mit einem 
Rührfisch gerührt werden kann. Im Wasserbad stand eine Metallmantel-
Heizleiterwendel (Mantel aus Edelstahl, Isolierung aus Magnesiumoxid und einer Heiz-
ader aus Nickel-Chrom 80/20), mit der es elektrisch beheizt wird.  
Die Temperatur wird mit einem Thermistor gemessen. Der Widerstand des Thermistors 
wird mit einem Multimeter (Hewlett Packard 34401A) ausgelesen  und an den Steuer-
Computer weitergegeben. Der Thermistor wurde gegen ein Quarz-Thermometer (Hew-
lett Packard 2804A) kalibriert. Dadurch wurde eine absolute Genauigkeit der Tempera-
turmessungen von ca. 0.01K erreicht. Der Temperaturbereich für die Messung lag theo-
retisch zwischen 20°C und 80°C. Bei Temperaturen oberhalb von 60°C war die Ver-
dunstung aus dem Wasserbad jedoch so groß, dass Messungen über mehrere Stunden 
nicht möglich waren.  
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Abbildung 3.2: Messzelle, Drehtisch und Detektorarm. 
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3.2 STEUERUNG DES AUFBAUS 
Der gesamte Lichtstreuaufbau wird über den Computer gesteuert (Abbildung 3.3). Auf 
dem Steuer-Computer wird das selbst geschriebene Software-Paket Kokos II [29] unter 
dem Betriebssystem Linux verwendet. Das Software-Paket ermöglichte die vollständige 
Datenerfassung und –Darstellung sowie die Kontrolle des Aufbaus.  
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Abbildung 3.3: Schema der Steuerung der Lichtstreuapparatur. 
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4 PROBENBEREITUNG 
 
• Für die Eichmessungen an der Lichtstreuapparatur wurde eine kritische Mi-
schung von 3-Methylpyridin/Wasser/NaCl verwendet. Für die Herstellung wurden eine 
wässerige NaCl-Lösung und frisches 3-Methylpyridin in eine Glasküvette gegeben. Da-
nach wurde die Probe mit dem flüssigen Stickstoff eingefroren. Die Probe wurde durch 
mehrmals wiederholtes Auftauen und Einfrieren entgast. Die Küvette wurde anschlie-
ßend unter Vakuum abgeschmolzen. 
Die Mischung zeigt eine kritische flüssig/flüssig – Entmischung. Bei dieser Probe wird 
das Licht an isotropen stochastischen Fluktuationen des Brechungsindex gestreut. Die 
Entmischungstemperatur der Probe lag bei 37,54°C. Der Brechungsindex der Probe 
wurde mit Hilfe der Brechungsindexapparatur zu n 1.492=  bei 25°C bestimmt. Die 
Korrelationslänge der Brechungsindexfluktuationen wurde zu  ~2,4 nm bei 20°C be-
stimmt. Die kleinen Werte der Korrelationslängen führen dazu, dass der differenzielle 
Streuquerschnitt unabhängig vom Streuwinkel θ  ist. Damit konnte man sehr gut über-
prüfen, ob die Justage der Kreuzkorrelationsapparatur stimmt.  
• Um den Einfluss der Mehrfachstreuung auf die Korrelationsfunktionen zu unter-
suchen wurden Polystyrol-Latex -Lösungen (Dow Chemicals) unterschiedlicher Teil-
chengrößen und  verschiedener Konzentrationen verwendet. Die vom Hersteller gege-
bene Werte der Teilchendurchmesser sind 94 0.1nm± , 126 3nm±  und  . Die 
Lösungen wurden in eine quadratische Küvette (l=10mm) gegeben und anschließend 
abgeschmolzen.  
453 9nm±
• Zweiter Teil der Untersuchungen war die Messung der Mehrfachstreuung in 
einem  kritischen System. Das Licht wird in solche Proben durch Inhomogenitäten des 
Brechungsindex gestreut, die von Konzentrationsfluktuationen verursacht werden. Die 
hier vorgestellten Messungen wurden an einer binären Mischung  von Polystyrol in 
Cyclohexan durchgeführt. Dieselbe Probe wurde schon von Herrn Jörg-Michael Schrö-
der im Rahmen seiner Diplomarbeit [47] an der Universität Bremen und seiner Promo-
tionsarbeit [48] am Max-Plank Institut für Polymerforschung (Mainz) untersucht und 
uns für weitere Untersuchungen zur Verfügung gestellt. Da in der Diplomarbeit für das 
Lichtstreuungsexperiment nur die 90°-Geometrie ausgewählt und in der Promotionsar-
beit die Ein-Strahl Kreuzkorrelationsmethode benutzt wurde, war es von großem Inte-
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resse, die Winkelabhängigkeit von der selben Probe mit der 3D-
Kreuzkorrelationsapparatur zu messen und die Resultate mit denen der Ein-Strahl 
Kreuzkorrelationsmethode zu vergleichen.  
Die Probe wurde aus Polystyrol mit einem Molekulargewicht von 
51,11 10 /wM g mol= ⋅  mit / 1,061w nM M =  ( wM  ist das Gewichts- und nM  das Zah-
lenmittel) und Cyclohexan (Fluka puriss.) mit einem Wassergehalt von weniger als 
0,005% hergestellt. Der Massenanteil Polystyrol beträgt yc=0,1179. Für die Herstellung 
der Probe wurde eine runde Küvette mit dem Durchmesser von 11mm verwendet. Die 
kritische Temperatur wurde durch Messung der Transmission bestimmt. Für dieses Sys-
tem ergibt sich ein Wert von Tc=(293.330±0.002)K, wobei die von J.-M. Schröder an-
gegebene Temperatur Tc=(293.323±0.002)K ist. Beide Werte stimmen somit, im Rah-
men der absoluten Genauigkeit, gut überein. Das zeigt, dass die Probe keinen Alte-
rungsprozessen unterliegt.  
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5 ERGEBNISSE 
 
5.1 UNTERSUCHUNG DER MEHRFAHSTREUUNG IN LATEXSUS-
PENSIONEN 
Der erste Teil meiner Arbeit war die detaillierte Untersuchung des Einflusses der Mehr-
fachstreuungsprozesse auf die Lichtstreuung. Obwohl ein Versuch, einige Einflüsse der 
Mehrfachstreuung zu berücksichtigen, bereits existiert [27], sind die publizierten Er-
gebnisse nicht vollständig. Mein Ziel war es die Abhängigkeit der Mehrfachstreuung, 
sowohl vom Streuwinkel, als auch vom optischen Weg des Laserstrahles für Proben 
unterschiedlicher Konzentration und Teilchengröße, zu untersuchen. Neben die Analyse 
der statischen Mehrfachstreuung wurde auch versucht, die Dynamik der Mehrfachstreu-
ung auszuwerten. Als  Untersuchungsmodell wurden Polystyrol-Latex Suspensionen 
(Tabelle 5.1) gewählt, da diese Systeme bereits gut beschrieben sind, und sich als stabi-
le Lösungen erwiesen haben.    
Die Untersuchung von der Latexlösungen mit einer Teilchengröße von 453 nm hat eini-
ge Schwierigkeiten mit sich gebracht. Beim Versuch Suspensionen der Latexteilchen im 
Wasser zu messen erwiesen sich diese zum Teil als instabil. Die Teilchen haben sich 
mit der Zeit stark abgesetzt, so dass man keine vernünftige Messung durchführen konn-
te. Auch die Transmission der Lösung änderte sich mit der Zeit. Die Gründe dafür 
werden im Abschnitt 5.1.3 diskutiert. Die Intensitäten und Amplituden der Korrelations-
funktionen des Streulichtes waren zeitabhängig. Durch die Zugabe des Detergens 1-
Dodecansulfonsäure Natriumsalz (DSN) C12H25NaO3S   
C12H25 S O
- Na+
O
O  
(Mr=272.38, Fluka Chemie) konnte die Lösung stabilisiert werden. Ähnliche Effekte 
wurden bereits beobachtet [10,27]. Um genauer die Wechselwirkungsprozesse zu unter-
suchen wurden Salzlösungen drei verschiedener Volumenbrüche und vergleichbarer 
 
__________________________________________________________________________________________ 29
Latexteilchenkonzentrationen gemessen. Die Charakteristik aller gemessenen Proben 
ist in Tabelle 6.1 dargestellt. 
Tabelle 5.1 Charakteristik den Polystyrol-Latex Suspensionen. 
C(gew.) 
(Massenanteil) 
Transmission, 
% 
Trübheit, cm-1 
(l=1cm) 
Latex, d = 126 nm 
1.50*10-4 99 0,01005 
4.98*10-4 92 0,0847 
2.95*10-3 60 0,5108 
4.69*10-3 44 0,8209 
7.79*10-3 25 1,386 
1.29*10-2 7 2,616 
Latex, d = 453 nm,                                 
ϕ(DSN) = 7.08 *10-4 
1.01*10-6 99 0.01005 
5.50*10-5 77 0.26136 
3.21*10-5 51 0.67334 
1.38*10-4 33 1.10866 
ϕ(DSN) = 1.02 *10-3 
1.12*10-6 99 0.01005 
5.53*10-5 76 0.27444 
3.33*10-5 61 0.49429 
3.76*10-5 55 0.59784 
5.20*10-5 41 0.89159 
1.33*10-4 33 1.10866 
ϕ(DSN) = 3.14 *10-3 
1.02*10-6 99 0.01005 
5.38*10-5 77 0.26136 
6.34*10-5 53 0.63488 
1.43*10-4 33 1.10866 
8.83*10-4 20 1.60744 
1.18*10-3 11 2.20727 
   
 
Das folgende Kapitel wird die Ergebnisse der Analyse der Einfach- und Mehrfachstreu-
lichtintensität präsentieren. Zunächst wird in Abs. 5.1.1 die Abhängigkeit der gewonne-
nen Resultate vom Streuwinkel dargestellt. Abs. 5.1.2 zeigt Ergebnisse aus Experimen-
ten, für die die optische Weglänge des Streulichtes variiert wurde. Abs. 5.1.3 dient der 
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Analyse des Einflusses der Wechselwirkungsprozesse auf die dynamische Lichtstreu-
ung. 
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5.1.1 Variation des Streuwinkels 
Es wurde bereits gezeigt [30,31,32,33,34,35,36], dass die 3D- Kreuzkorrelationsfunkti-
on von monodispersen Latexlösungen einen monoexponentiellen Verlauf haben. In 
Abbildung 5.1 und Abbildung 5.2 ist die Zeitabhängigkeit der experimentell gemesse-
nen Kreuzkorrelationsfunktionen der Latexlösungen verschiedener Konzentrationen und 
Teilchendurchmesser dargestellt. Die dargestellten Korrelationsfunktionen sind 
bereits für Rc→o normiert: 
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Abbildung 5.1. 3D-Kreuzkorrelationsfunktion für 
verschiedene Streuwinkel und Transmissionen (Teil-
chendurchmesser 126nm).  
Gefüllte Symbole – T=99%, leere Symbole – T=7%. 
, - θ=50°; ,  -   θ=90°; , - θ=135. 
 
Abbildung 5.2. 3D-Kreuzkorrelationsfunktion für 
verschiedene Streuwinkel und Teilchendurchmesser 
(T=99%).  Gefüllte Symbole – d=126nm, leere Sym-
bole – d=453nm. ,  - θ=50°; ,  -   θ=90°; 
,  - θ=135°. 
0
)2(
)1( 1)()(
→
−=
cR
tg
tg , 
wobei Rc→o  die auf cw→0 extrapo-
lierte Amplitude der Kreuzkorre-
lationsfunktion ist. g(2)(t) ist die 
experimentelle Intensitätskorrela-
tionsfunktion. 
Die 3D - Kreuzkorrelationsfunkti-
onen aller Proben folgen einem 
mono-exponentiellen Verlauf. Für 
gegebene Teilchendurchmesser 
und Streuwinkel verlaufen die 
Kreuzkorrelationsfunktionen pa-
rallel zueinander und besitzen 
deshalb dieselbe Abfallkonstante 
Γ1 unabhängig von der Konzentra-
tion. Wenn man aber die Korrela-
tionsfunktionen zweier unter-
schiedlichen Teilchendurchmesser 
(126nm und 453nm) und gleicher 
Transmission und Streuwinkel 
vergleicht (Abbildung 5.2), dann  
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sieht man, dass die Korrelationsfunktion für die größeren Teilchen viel langsamer 
abfällt.  
Die Autokorrelationsfunktionen zeigen, wie erwartet,  einen nicht monoexponentiellen 
Verlauf. Die in trüben Proben gemessene Autokorrelationsfunktion ist die Summe der 
Einfachstreuungskorrelationsfunktion und der Korrelationsfunktionen, die von ver-
schiedenen Mehrfachstreuungsprozessen stammen. Nur für die Proben mit Transmissi-
onen >95% kann man einen monoexponentiellen Verlauf auch für die Autokorrelations-
funktion erwarten, da in diesen transparenten Proben das Licht nur einfach gestreut wird 
(Abbildung 5.3). Sowohl die Kreuz- als auch die Autokorrelationsfunktion kann in die-
sem Fall mit einer monoexponentiellen Funktion beschrieben werden. Prinzipiell  könn-
te man an dieser Stelle direkt die 
Mehrfachstreuungskorrelationsfunk-
tion bekommen, wenn man die Ein-
fachstreuungskorrelationsfunktion 
von der Autokorrelationsfunktion 
subtrahiert. Leider sind die gemesse-
nen Streuintensitäten und Korrelati-
onsfunktionen durch Fehler der De-
tektionsapparatur beeinflusst. So 
weicht z.B. die Amplitude der Auto-
korrelationsfunktion auch bei Ver-
wendung von mono-mode Glasfasern 
merkbar vom idealen Wert von 
g(1)(t=0)=1 ab [22,23]. Daher ist die Betrachtung der Mehrfachstreuungskorrelationsfunk-
tion als einfache Differenz zwischen Auto- und Kreuzkorrelationsfunktionen nicht kor-
rekt. Im ersten Schritt der weiterfolgenden Auswertung der gemessenen Daten wurden 
deshalb die Autokorrelationsfunktion auf die Fehlerbeträge der Detektoren normiert. 
Das nächste Bild (Abbildung 5.4) zeigt die Amplitude der Autokorrelationsfunktion in 
Abhängigkeit von den mit dem Photomultiplier gemessenen Pulsraten. Die Amplitude 
der Autokorrelationsfunktion hat sowohl für die Latexteilchen mit dem Durchmesser 
von 126nm als auch von 453nm einen linearen Verlauf  . 
Abbildung 5.3. Auto- ( ) und Kreuzkorrelati-
onsfunktion ( ) der Latexlösung. d=126nm, 
T=99%, θ=90°. 
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Abbildung 5.4 Pulsrate AbhängigkeitPulsratenabhängigkeit der gemessenen (gefüllte Symbole) 
und korrigierten (leere Symbole) Autokorrelationsfunktion. 
Teil A: Der Durchmesser d der Teilchen beträgt 126nm, Streuwinkel: 50° (∗,  ),  70° (◊,  ), 
90° (+, Χ), 110° (, ), 135° (∫, ⌡). Teil B:  d=453nm, 50° ( ), 153° ( ). 
BA
 
Die Anpassung der gemessenen Amplituden an eine lineare Funktion ergab 
 für beide Teilchengrößen. Das zeigt, dass die Amplituden der Auto-
korrelationsfunktionen für sämtliche Streuwinkel und Transmissionen unabhängig vom 
Teilchendurchmesser sind. Der einzige Parameter, der die Amplitude der Korrelations-
funktion definiert, ist die Streuintensität der Probe. Mit der Gleichung 2.26 wurde der 
Tot – Zeit Parameter des Detektors zu θ=46±2ns bestimmt. Für die weiterfolgende Ana-
lyse wurden die korrigierten Autokorrelationsfunktionen (leere Symbole auf Abbildung 
5.4) benutzt.  
0.99-0.06xy +=
Abbildung 5.5 zeigt eine typische Zeitabhängigkeit der gemessenen und korrigierten 
Autokorrelationsfunktion. Für Transmissionen >95% ist die Streuintensität relativ ge-
ring, so dass die Differenz zwischen der gemessenen und der korrigierten Autokorrela-
tionsfunktion sehr klein, aber merkbar ist. Mit zunehmender Trübung der Probe wird 
auch die Streuintensität größer. Auch die Abweichung des realen Zeitverlaufs der Auto-
korrelationsfunktion von dem idealen Zeitverlauf wird stärker. Der Tot-Zeit Effekt ver-
ursacht nicht nur die Reduktion der Amplitude der Autokorrelationsfunktion, sondern 
täuscht auch einen zu schnellen Abfall vor. Die 3D- Kreuzkorrelationsfunktion ist von 
den Detektorfehlern fast nicht beeinflusst. In Abbildung 5.6 sind als Beispiel die korri-
gierten Auto-, Kreuz- und Mehrfachstreuungskorrelationsfunktionen für eine relativ 
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Abbildung 5.5 Gemessene ( , ) und korri-
gierte ( , ) Autokorrelationsfunktio-
nen für die Transmissionen von 99% und 7%, 
entsprechend (d=126nm).  
 
 
Abbildung 5.6  Korrigierten Auto- ( ), 
Kreuz- ( ) und Mehrfach- ( )streuungs-
korrelationsfunktionen für die Transmissi-
on von 7%, θ=90%, d=126nm. 
 
trübe Latexlösung mit d=126nm, T=7% und einem Streuwinkel von 90° dargestellt.  
Die Korrelationsfunktion der Mehrfachstreuung ist die Differenz der Auto- und Kreuz-
korrelationsfunktionen. In der halblogarithmischen Darstellung ist die 3D-
Kreuzkorrelationsfunktion eine Gerade, was einem monoexponentiellen Verlauf ent-
spricht. Die Auto- und Mehrfachstreukorrelationsfunktionen lassen sich nicht mehr 
durch einen monoexponentiellen Verlauf beschreiben.  
Die Kreuzkorrelationsfunktion kann man gut durch einen Ausdruck der Form 
))(exp()( 11)1( tAtg Γ−=      (5.1) 
beschreiben, wobei A1 und Γ1 als freie Parameter verwendet wurden. Für die Autokorre-
lationsfunktion kann man Gl. 6.1 erweitern: 
))(exp())(exp()( 2211)1( tAtAtg Γ−+Γ−=     (5.2) 
wobei  A2 exp(-(Γ2t)) die Abweichung der Autokorrelationsfunktion von dem monoex-
ponentiellen Verlauf reflektiert. Diese Abweichung wird von der Mehrfachstreuung 
verursacht. Die Abfallkonstante Γ2  ist in diesem Fall die Abfallkonstante der Mehr-
fachstreuungskorrelationsfunktion. Setzt man die  A1 und Γ1 als feste Parameter in der 
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Gl. 6.2, so können die Autokorrelationsfunktionen gut angepasst und die Parameter A2 
und Γ2  von der Mehrfachstreuungskorrelation bestimmt werden. Die auf diese Weise 
bestimmten Werte für Γ1 und Γ2  sind in der Abbildung 5.7 als Funktion der Streuwin-
kel präsentiert. 
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Abbildung 5.7 Die Abfallkonstante der Einfach- (Γ1, gefüllte Symbole) und der Dop
ungskorrelationsfunktion (Γ2, leere Symbole). 
Teil A: d=126nm, Einfach- ( -T=7%, -T=60%, - T=99%), Doppel- ( -T=
T=25%, -T=60%) streuungskorrelationsfunktion. Teil B: d=453nm, , -T=30%
T=71%, , -T=77%, ,▼-T=99%;  Einfach- und Doppelstreuungskorrelations
entsprechend. 
 
Die Abfallkonstante Γ1 der Kreuzkorrelationsfunktion hat für alle gemessenen
eine charakteristische q2-Abhängigkeit von dem Streuwinkel.  
Dagegen ist die Abfallkonstante der Mehrfachstreuungskorrelationsfunktion Γ
samten untersuchten Bereich unabhängig vom Streuwinkel.  Für die Abfallkon
wurden die Werte von Γ1=1.15±0.02 ms-1 (d=126nm, θ=90°) und Γ1= 0.322±0
(d=453nm, θ=90°) bestimmt. Aus Gl. 2.12 und 2.13 folgt: 
)126(
)453(
)453(
)126(
Γ
Γ=
a
a
  .     
Das Verhältnis zwischen Γ1(453nm) und Γ1(126nm) ist  0.280±0.01. Dieses V
stimmt mit dem Verhältnis zwischen den Teilchengrößen a(126nm)/a(453nm)=0.27
berein.  Die Abfallkonstanten der Mehrfachstreuungskorrelationsfunktion Γ2 
 BA140
 
pelstreu-
7%, -
, , -
funktion, 
 Proben 
2 im ge-
stante Γ1 
.01 ms-1 
(5.3)  
erhältnis 
8 gut ü-
betrugen 
__________________________________________________________________________________________ 36
Γ2= 2.32±0.06 ms-1 (d=126nm) und Γ2= 0.645±0.05 ms-1 (d=453nm). Die Abfallkon-
stante der Mehrfachstreuungskorrelationsfunktion ist für alle Proben zweimal größer als 
die der entsprechenden Kreuzkorrelationsfunktion, gemessen in 90°-Streugeometrie. 
Diese deutet darauf hin, dass die Mehrfachstreuungskorrelationsfunktion von der Dop-
pelstreuung dominiert ist.  
Im Vergleich mit diesem einfachen Verhalten der Zeitabhängigkeit der Mehrfachstreu-
ungskorrelationsfunktion ist die Winkelabhängigkeit der Amplitude der Kreuzkorrelati-
onsfunktion komplizierter (Abbildung 5.8).  
  
BA
Abbildung 5.8 Winkelabhängigkeit der Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion. 
Teil A: d=126nm, -T=99%, -T=60%, -T=44%, -T=25%, -T=7%. 
Tei B: d=453nm, -T=11%,   -T=20%, -T=30%, -T=53%, -T=77%, -T=92%. 
 
Die Amplituden R* sind unabhängig von dem Streuwinkel für die Teilchen mit 
d=126nm, da die Teilchen noch relativ klein sind. Für größere Teilchen (453nm) ist die 
Winkelabhängigkeit der Amplitude R* sehr stark ausgeprägt. Für alle gemessenen Pro-
ben gibt es ein Minimum beim Streuwinkel von 83°. Für sehr verdünnte Lösungen mit 
Transmissionen von T=99% ist die Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion 
(d=126nm) gleich eins. Mit zunehmender Trübung wird R* sowohl für Teilchen mit 
d=126nm als auch mit d=453nm kleiner, da der Beitrag des mehrfachgestreuten Lichtes 
zur gesamten Streulichtintensität größer wird. Abbildung 5.9 zeigt die Winkelabhängig-
keit des differentiellen Streuquerschnittes der Teilchen mit dem Durchmesser von 
126nm (Teil A) und 453nm (Teil B). Die durchgezogene Linie ist in beiden Fällen die 
entsprechende Mie–Kurve [19].  
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Abbildung 5.9 Winkelabhängigkeit des differentiellen Streuquerschnittes. 
Teil A: d=126nm, -T=99%, -T=60%, -T=44%, -T=25%, -T=7%. 
Teil B: d=453nm, +-T=11%, ×-T=20%, ∗-T=30%, -T=77%. 
 
 
Die experimentellen Daten stimmen mit den entsprechenden Mie-Kurven überein. Es ist 
deutlich zu erkennen, dass das Streulicht mit zunehmender Teilchengröße bevorzugt in 
Vorwärtsrichtung abgestrahlt wird. Liegt der Teilchendurchmesser in der Größenord-
nung der verwendeten Laserwellenlänge, so treten zudem charakteristische Streulicht-
minima auf. Für die Teilchengrößen von 453nm liegt dieses Streulichtminimum bei 
einem Streuwinkel von ~83°.  
Die normierten Amplituden der Kreuzkorrelationsfunktion und die zeitabhängigen 
Mehrfachstreuungskorrelationsfunktionen wurden für die quantitative Beschreibung der 
Variationen der scheinbaren Diffusionskonstanten mit dem Streuwinkel  benutzt. 
Abbildung 5.10 zeigt die scheinbaren Diffusionskonstanten der Teilchen d=126nm (Teil 
A) und d=453nm (Teil B), die aus der einfachen Analyse der Autokorrelationsfunktio-
nen entstanden sind. Die durchgezogenen Linien sind die mit der Hilfe der Kreuzkorre-
lationsfunktionsamplitude nach der Gl. 2.44 berechneten Werte der Diffusionskonstan-
ten. Koeffizient m (siehe Abschnitt 2.6) reflektiert den Mehrfachstreuungsprozess, der 
in der Lösung stattfindet. Für die untersuchten Proben wurde m=1 für die Transmissio-
nen > 95% und m=2 für alle anderen Transmissionen bestimmt. Dieses Ergebnis stimmt 
mit den Resultaten der Analyse der Zeitabhängigkeit der Korrelationsfunktionen über-
ein.  
 
__________________________________________________________________________________________ 38
 
 
  
BA
Abbildung 5.10  Verhältnis des scheinbaren Diffusionskoeffizienten zu dem Diffusionsko-
effizienten, gewonnen aus Auto- und Kreuzkorrelationsfunktionsfunktion entsprechend. 
Teil A: d=126nm, -T=7%, -T=44%, -T=25%, -T=99% 
Teil B: d=453nm,  + -T=30%, * -T=53%,  -T=73%, x –T=92%. 
 
Die Dapp/D0 nehmen  deutlich für die kleineren Streuwinkel zu, was der q-2 -
Abhängigkeit entspricht (Gl. 2.49). Der Zuwachs der Diffusionskonstante ist für die 
stark trüben Proben stärker ausgeprägt, da das Verhältnis Dapp/D0 von der Amplitude 
der Kreuzkorrelationsfunktion abhängt. Die scheinbaren Wellen für die nach der Gl. 
2.49 gerechneten Kurven (Teil B, d=453nm) werden durch die Winkelabhängigkeit der 
Kreuzkorrelationsfunktionsamplituden (Abbildung 5.8, Teil B) verursacht.    
5.1.2 Variation des optischen Weges des Streulichtes 
Es wurde bereits gezeigt, dass die Auswertung des Streulichtexperimentes ein vom 
Streuwinkel unabhängiges Ergebnis für den Diffusionskoeffizient gibt [27]. Eine große 
Rolle spielt neben dem Streuwinkel auch die Position des Streuvolumens in der Probe, 
oder mit anderen Worten, der optische Weg des Streulichtes. Wir haben den Einfluss 
der Variation des optischen Weges auf die Streuintensitäten und Korrelationsfunktionen 
des Streulichtes gemessen. Die Messung wurde in einer quadratischen Küvette durchge-
führt.   
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Abbildung 5.11 zeigt die in dieser Arbeit vermessenen Positionen des Streuvolumens. 
Die klassische Position des Streuvolumens ist die Mittelposition, damit ist die gesamte 
Länge des optischen Weges des Streulichtes bei 90° Streuung gleich 10mm.  
   
Abbildung 5.11 Mögliche Positionen des Streuvolumens in einer quadratischen Probenküvette. 
Der Laserstrahl läuft in der X-Richtung. 
(5mm zwischen der Eintrittsposition des einfallenden Lichtes in die Probenküvette und 
Streuvolumen und 5mm zwischen der Ausgangsposition des gestreuten Lichtes und 
Streuvolumen). In der Arbeit von L. 
Aberle [Fehler! Textmarke nicht 
definiert.] wurde die Position des 
Streuvolumens in der X-Richtung 
variiert. In dieser Arbeit wurde auch 
die Position in Y-Richtung variiert. 
So betrug die optische Weglänge 
zwischen 2mm und 14mm, wobei die 
Schrittweite auf 0.5mm fixiert wurde. 
Der Versuch, sehr nah zur Wand der 
Küvette (~1mm), eine Messung 
durchzuführen, war ohne Erfolg, da 
in diesem Bereich eine zu starke Re-
 
Abbildung 5.12 Gemessene (gefüllte Symbole) 
und korrigierte auf Totzeit Effekt (leere Symbo-
le) in Abhängigkeit von dem optischen Weg. 
Streuwinkel ist 90°. 
Quadrate –T=7%, Kreise –T=25%, Dreiecke–
T=44%, Sechsecke –T=60%, Sterne –T=99%. 
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flektion des Lichtes beobachtet wurde.        
Für die Messungen wurden dieselben Latexlösungen (d=126nm) benutzt, wie für die 
winkelabhängigen Messungen. Wie bei der Auswertung der Winkelabhängigkeit der 
Streulichtintensität so wurde auch für die Auswertung der Intensität in Abhängigkeit 
von der optischen Weglänge als erstes die gesamte Streulichtintensität für den Tot-Zeit 
Effekt korrigiert. Abbildung 5.12 stellt die Abhängigkeit der gesamten Streulichtintensi-
tät von der optischen Weglänge dar, gemessen für Latexproben verschiedener Trans-
missionen (von 7% bis 99%). Die Abbildung präsentiert sowohl die gemessenen Daten 
(gefüllte Symbole) als auch die für den Tot-Zeit Effekt korrigierten Werte (leere Sym-
bole) der Streulichtintensitäten.  Die Korrektur der gemessenen Streulichtintensitäten 
macht sich ab Transmissionen von 44% bemerkbar. Das hängt direkt mit der Gesamtin-
tensität zusammen. Je größer die Intensität ist, desto größer ist der Unterschied zwi-
schen gemessenen und korrigierten Streulichtintensitäten. Der Unterschied ist bei klei-
neren optischen Weglängen größer als bei größeren. Die Erklärung dazu ist folgendes: 
Bei kleineren optischen Wegen sind die Beträge der Streulichtintensitäten viel größer 
im Vergleich zu denen bei größeren Wegen. Da die Korrektur für den Tot-Zeit Effekt 
nur von den Streulichtintensitäten definiert ist, ist der Unterschied zwischen gemesse-
nen und korrigierten Daten umso stärker, je größer der absolute Betrag der Streulichtin-
tensität ist.  
Die für den Tot-Zeit Effekt normierten 
Werte der gesamten Streulichtintensität 
wurden anschließend für die Trü-
bungsverluste korrigiert. Die so be-
rechneten Werte wurden mit Hilfe der 
Gleichung 2.40 für die Mehrfachstreu-
ung korrigiert. Die dafür benutzten 
Amplituden der 3D- Kreuzkorrelati-
onsfunktion weisen auf eine Abhän-
gigkeit von dem optischen Weg hin 
(Abbildung 5.13). In Kontrast zur relativ 
kleinen Winkelabhängigkeit ändert sich 
die Amplitude der Kreuzkorrelations-
Abbildung 5.13 Amplitude der Kreuzkorrela-
tionsfunktion als Funktion von dem optischen 
Weg.  
-T=7%, -T=25%,    -T=44%, ∗-T=62%,  
-T=99% 
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funktion bei Variation der Position des Streuvolumens. Der Streuwinkel war konstant 
und betrug 90°. Der kürzeste optische Weg des Streulichtes innerhalb der Küvette ist, 
wenn sich das Streuvolumen in einer Ecke befindet. Für diese Streugeometrie ist die 
Mehrfachstreuintensität minimal. 
Es ist aber deutlich zu erkennen, dass 
die Messdaten sogar in der Nähe des 
Minimums des optischen Weges von 
der Mehrfachstreuung beeinflusst wer-
den. So ist die Amplitude der Kreuz-
korrelationsfunktion immer kleiner 
eins; sie nimmt mit dem Zuwachs der 
Trübung der Probe und optischen 
Weglänge weiter ab, da die Zunahme 
sowohl der Trübung als auch der opti-
schen Weglänge die Mehrfachstreuin-
tensität vergrößert, und damit die 
Amplitude R* reduziert. 
Abbildung 5.14  zeigt die Ergebnisse 
der gewonnenen Werte (gefüllte Sym-
bole) der Intensität des einfach ge-
streuten Lichtes. Für Proben aller 
Transmissionen kann die Abhängigkeit der Einfachstreulichtintensitäten mit monoex-
ponentiellen Funktionen (durchgezogene Linien) beschrieben werden. Die Einfachstreu-
intensität nimmt monoexponentiell mit zunehmenden Weglängen, oder mit anderen 
Worten, mit zunehmender Trübung der Probe [ )exp( 0lττ = ] ab. Die experimentell ge-
wonnenen Werte stimmen gut überein mit denen der Monte-Carlo Simulation (offene 
Symbole). Abbildung 5.15 präsentiert die Abhängigkeit des differentiellen Streuquer-
schnittes σ vom optischen Weg des Streulichtes. Bei der Trübungskorrektur muss be-
rücksichtigt werden, dass die Position des Streuvolumens in der Probenküvette nicht 
immer ideal einzustellen ist. Die Ungenauigkeit der absoluten Position des Streuvolu-
mens ist besonders merklich im Bereich der kleinen (0-4mm) und großen (13-15mm) 
Weglängen. Der Einfluss der Ungenauigkeit nimmt mit zunehmender Konzentration der 
 
 
Abbildung 5.14 Abhängigkeit der Einfachstreuin-
tensität von dem optischen Weg des Streulichtes.  
-T=7%, -T=25%, -T=44%,  -T=60% ,    
 -T=99%. Offene Symbole präsentieren ent-
sprechende Werte aus Monte-Carlo Simulation, 
durchgezogene Linien - monoexponentiellen Fit. 
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Probe zu. Für die sehr stark verdünnte Probe (T=99%) ist der differentielle Streuquer-
schnitt unabhängig von der Weglänge des gestreuten Lichtes. Die größte Abweichung 
von σ von den Werten, der Probe mit Transmission von 99%, wurden für die Probe mit 
einer Transmission von 7% gefunden. 
 
 
 
Abbildung 5.15 Abhängigkeit des differentiel-
len Streuquerschnittes von dem optischen Weg 
des Streulichtes. 
-T=7%, -T=25%, -T=44%, -T=60%, 
-T=99% 
 
 
Abbildung 5.16 Differentieller Streuquer-
schnitt, berechnet ohne Korrektur der absoluten 
Position des Streuvolumens. Die Symbole sind 
dieselben, wie in Abb. 5.15. 
Die Ungenauigkeit in der Position des 
Streuvolumens trägt zu den Fehlern der 
Trübungskorrektur bei. Je größer der 
absolute Wert der Transmission ist, 
desto größer ist der Fehlerbetrag der 
Trübungskorrektur. Die Variation der 
absoluten Position in der Küvette be-
trug ±0.2mm. Als Beispiel sind die 
korrigierten Werte der Weglängen für 
die Probe mit der Transmission von 7% 
in Tabelle 6.2 dargestellt.  In Kontrast 
zur  Abhängigkeit des Streuquerschnit-
tes von dem Streuwinkel (Abbildung 
6.9) weisen die Werte in diesem Fall 
keine Abhängigkeit von der Position 
des Streuvolumens in der Probenküvet-
te auf. So ist der differentielle Streu-
querschnitt allein vom Streuwinkel und 
der Teilchengröße abhängig.  
 
 
 
 
 
 
 
Tabelle 5.2  Werte der absoluten Position des Streuvolumens in der Probenküvette. 
 
Unkorrigierte Werte l (mm) 
1.0 2.0 3.0 4.0 5.0 6.0 7.0 8.0 9.0 10.0 11.0 12.0 13.0 14.0 15.0 
Korrigierte Werte l (mm) 
1.2 2.2 3.15 4.17 5.1 6.1 7.0 8.1 9.0 9.9 11.1 12.0 13.1 13.9 14.8 
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Abbildung 5.17 Intensität des mehrfachgestreuten Lichtes, korrigiert für die Trübungsverluste 
(Teil A) und für die Konzentration der Probe (Teil B) in Abhängigkeit von dem optischen Weg.  
-T=7%, -T=25%, -T=44%, -T=60%, -T=99% 
 
 
In Abbildung 5.17A ist deutlich zu sehen, dass Mehrfachstreuung bereits bei sehr trans-
parenten Proben (T=92%) stattfindet und mit zunehmender Trübung der Probe zu-
nimmt. Für die relativ transparenten 
Proben (T>40%) nimmt die Intensität 
zunächst zu, und bleibt ab l=5mm unge-
fähr konstant. Für die konzentrierten 
Proben (T<40%) nimmt die Mehrfach-
streuung mit zunehmenden optischen 
Weg ab.  Die gefüllten Symbole zeigen 
Resultate der Monte-Carlo Simulation. 
In der Abbildung 5.17 B sind die glei-
chen Mehrfachstreuintensitäten, nor-
miert auf das Quadrat der Konzentration 
der Probe, aufgetragen. Die Abhängig-
keit von dem optischen Weg weicht 
leicht von einer Geraden ab.  
 
Wir wollen nun, wie in dem Fall der 
Winkelabhängigkeit der Streulichtintensitäten,  die Abfallkonstanten des einfach- und 
mehrfachgestreuten Lichtes diskutieren. Abbildung 5.18 zeigt die Abfallkonstanten so-
wohl des einfach- als auch des mehrfachgestreuten Lichtes als Funktion des optischen 
 
 
 
Abbildung 5.18 Abfallkonstante des einfach- 
(Γ1, offene Symbole) und mehrfachgestreuten 
(Γ2, gefüllte Symbole) Lichtes als Funktion 
des Weges. 
-T=7%, -T=25%, -T=44%, -
T=60%, -T=99% 
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Weges.  Die Werte von Γ1 (des einfachgestreuten Lichtes) und Γ2 (des mehrfachge-
streuten Lichtes) stimmen mit dem aus der Analyse der Winkelabhängigkeit der Streu 
lichtintensität gewonnenen Wert für 
die Streugeometrie von 90° überein. 
Dieses Ergebnis beweist, dass die Ab-
fallkonstante des doppeltgestreuten 
Lichtes unabhängig vom Streuwinkel 
und der Position des Streuvolumens in 
der Küvette ist.  
Als nächstes wurden, genau so wie im 
Fall der Winkelabhängigkeit, die 
scheinbare Variation des Diffusions-
koeffizienten analysiert   (Abbildung 
5.20). Die Vergrößerung des Verhält-
nisses Dapp/D0 mit zunehmendem 
optischen Weg reflektiert die entspre-
chende Variation der Amplitude der 
3D - Kreuzkorrelationsfunktion. Die durchgezogenen Linien wurden mit Hilfe der Gl. 
2.49 und der Annahme von Doppelstreuung berechnet.       
Abbildung 5.20 Dapp/D0 als Funktion des opti-
schen Weges.  
-T=7%, -T=25%, -T=60%, -T=60%,  
*-T=99%. 
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5.1.3 Untersuchung der Agglomeration von Latexsuspension.  
 
Viele Eigenschaften einer kolloidalen Suspension, so wie Mikrostruktur, Stabilität oder 
Rheologie der suspendierten Teilchen, hängen davon ab, welche Wechselwirkungspro-
zesse in einer Lösung auftretten und wie stark sind sie. Die wichtigste Kräfte, die in der 
Kolloidsuspension stattfinden, sind die elektrostatischen Kräfte zwischen geladenen 
Teilchen. Häufig werden dynamische Lichtstreuexperimente dazu verwendet, um den 
Durchmesser der suspendierten Teilchen zu bestimmen. Die richtige Auswertung ist 
allerdings nur dann möglich, wenn die Teilchen sich statistisch unabhängig von einan-
der bewegen. In der Realität wird das dynamische Verhalten der Teilchen von Wech-
selwirkungsprozessen beeinflusst.  
In dieser Arbeit wurden Latexlösungen mit Teilchengrößen von 453nm untersucht. Als 
erstes wurde der Versuch gemacht, eine wässerige Suspension der Teilchen zu messen. 
Die Lösung hat sich, allerdings, als instabil erwiesen. Die Teilchen haben sich relativ 
schnell auf dem Boden der Probenküvette abgesetzt. Ähnlichen Verhalten in kolloidalen 
wässerigen Suspensionen wurde von verschiedenen Autoren beobachtet [37,38,39]. Es 
wurde gezeigt, dass die Latexteilchen eine nichtgleichmäßige (nichtproportionale) La-
dung der Oberfläche besitzen. So wurde nachgewiesen, dass das Zeta (ζ-)  Potential, das 
die Ladung der Oberfläche charakterisiert, über die Oberfläche des Teilchens zwischen 
50% und 70% des gemittelten ζ- Potentials schwanken kann [40,37,41]. Durch diese 
Ungleichmäßigkeiten in der Ladung der Teilchen (ζ- Potentialverteilung) können die 
elektrostatischen Kräfte, die in einer Lösung auftreten, dominieren und zu starken att-
raktiven Kräften zwischen den Teilchen führen, die eine Instabilität der Suspension ver-
ursachen. Es werden zwei mögliche Gründe diskutiert: (a) In einer kolloidalen Suspen-
sion bestimmt nicht das gemittelte ζ-Potential, sondern das lokale ζ- Potential des Teil-
chens die Stabilität der Lösung [42]; (b) Ein extremes ζ- Potential an einer singulären 
StellePotential auf der Oberfläche des Teilchens kann die gesamte Stabilität der Suspen-
sion bestimmen. 
Es gibt nur wenige Möglichkeiten die Ladungsungleichmäßigkeit experimentell zu mes-
sen. Eine experimentelle Methode ist die Rasterkraftmikroskopie. Diese Methode er-
laubt es die Ladungsverteilung der Oberfläche zu bestimmen. Allerdings, ist die Mes-
sung nur für fixierten Teilchen möglich. Die Brown’sche Rotation wird nicht berück-
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sichtigt. Eine andere Methode ist die Rotationselektrophorese. Die Grundlage dieser 
Methode basiert auf der Annahme, dass die zufällig geladenen Teilchen ein kleines, 
aber gut definiertes Dipolmoment besitzen, sowie andere Momente höherer Ordnung, 
die zu einer Rotation der Teilchen in einem elektrischen Feld führen. Dem gegenüber, 
haben die Teilchen, die gleichmäßig geladen sind, ein Dipolmoment gleich Null, und 
zeigen keine Rotation. So erlaubt die Rotationselektrophorese-Methode die Ladung-
sungleichmäßigkeiten des Teilchens zu bestimmen.  
Die genauen Ursachen der  Ladungsungleichmäßigkeiten der Oberfläche des Teilchens 
sind unklar. Bei den anorganischen Teilchen kann die unregelmäßige Verteilung der 
Ladung aus einer selektiven Adsorption der Ionen zu den verschiedenen Kristallniveaus 
stammen[43]. Organischen Teilchen, wie in unserem Fall, werden oft durch Emulsions-
polymerisation aus den primären Teilchen synthetisiert. Haben die primären Teilchen 
eine unterschiedliche Anzahl geladener Funktionsgruppen, so erwartet man eine unre-
gelmäßig verteilte Ladung an der Oberfläche des resultierten Teilchens. Noch eine wei-
tere Erklärung für die Ladungsungleichmäßigkeiten ist, dass durch Alterungsprozesse 
vorhandene Sulfat-Gruppen bis zu Hydroxyl- oder Carboxyl- Gruppen abgebaut werden 
können [44]. Dieses könnte auch die unregelmäßige Ladungsverteilung verursachen.  
Die ‚kolloidalen’ Kräfte zwischen Teilchen, die von den  Ladungsungleichmäßigkeiten 
der Teilchenoberfläche verursacht werden, bestimmen die Stabilität der Suspension. 
Solche Kräfte zwischen kolloidalen Teilchen führen dazu, dass sich unterschiedliche 
Agglomerate (Dubletts, Trippletts, Quartette) bilden. P.K.Thwar und D.Veledol [40] 
haben die Bildung solcher Agglomerate in Polystyrol - Latexlösungen mittels einer dif-
ferentiellen Elekrophorese-Methode nachgewiesen. Sobald in einer Lösung oder Sus-
pension solche Agglomerate entstehen, setzen sie sich ab.  Dieser Effekt wurde von uns 
in einer Lösung mit Latexteilchen mit dem Durchmesser von 453nm beobachtet. Die 
Zugabe eines Elektrolyten verändert die Ladungsverteilung auf der Teilchenoberfläche. 
Die ‚kolloidale’ Kraft, die zwei Teilchen zusammen hält (s.g. kritische Kraft), kann in 
diesem Fall reduziert werden. Die Abbildungskraft des Polyelektrolyten hängt vom ζ-
Potential und der Konzentration der Latexteilchen und des Elektrolyten ab. Die kolloi-
dalen Kräfte können mittels differentieller Elektrophorese bestimmt werden [38]. In der 
Arbeit [40] wurden die kolloidalen Kräfte zwischen Polystyrol- Latexteilchen (d=4.3-
4.5µm) in Abwesenheit des anionischen Detergens Natriumdodecylsulfat (SDS), des 
nichtionischen Detergens Triton X-100 und von Natriumpolystyrolsulfat (NaPSS) in 
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einer Kaliumchloridlösung gemessen. Ohne Elektrolyte haben sich die Dubletten von 
den Latexteilchen sehr schnell gebildet. Die Zugabe von Natriumdodecylsulfat 
(~0.24wt%) oder der Triton X-100 fürte zu keinem Abbau der Dubletten. Nur die Zuga-
be des Natriumpolystyrolsulfat konnte die Dubletten zerbrechen. Allerdings zeigte die 
Messung des ζ-Potentials, dass bei der Detergenszugabe die Ladungsverteilung auf der 
Oberfläche des Teilchens viel regelmäßiger wird.  
In meiner Arbeit habe ich den Natriumdodecylsulfat als Detergens gewählt, um eine 
stabile Latexsuspension zu bekommen. Es wurde drei verschieden Salzkonzentrationen 
benutzt (Tabelle 5.3).  Der Natriumdodecylsulfat ist ein anionisches Tensid mit einer 
linearen hydrophoben Gruppe (Dodecan) und einer polaren Sulfatgruppe.     
Tabelle 5.3. Charakteristik der im Experiment verwendeten Salzlösungen. 
          Salzlösung 1 Salzlösung 2 Salzlösung 3 
Massenanteil 
des Salzes ωm 2.3*10
-4 3.35*10-4 1.04*10-3 
Volumenanteil 
des Salzes  ϕv 7.08*10
-4 1.02*10-3 3.14*10-3 
 
Man erwartet in diesem Fall, dass die Ladungsungleichmäßigkeiten minimiert werden 
können. Der Einfluss der Wechselwirkungsprozesse auf die Dynamik suspendierter 
Teilchen macht sich auch in winkelabhängigen Messungen bemerkbar.  
 
Abbildung 5.21 zeigt die in Lösungen verschiedener (Natriumdodecansulfat) Salzkon-
zentration gemessenen hydrodynamischen Teilchendurchmesser )(θHa  in 
Abhängigkeit vom Streuwinkel. Um die Daten vergleichen zu können, wurden für ver-
schiedene Salzkonzentrationen ϕν (7.08*10-4-Quadrate, 1.02*10-3- Kreise, 3.14*10-3-
Dreiecke) die Proben jeweils dreier Transmissionen (99%, 77% und 33%) vorbereitet. 
So kann man den Einfluss der Konzentration des zugegebenen Elektrolyten nachvoll-
ziehen. Es ist deutlich zu sehen, dass alle ermittelten Werte  eine Abhängigkeit vom 
Streuwinkel zeigen. Besonderes auffällig ist die Struktur in der Nähe vom Streuwinkel 
θ=83°. Diese Struktur liegt im selben Winkelbereich wie das Minimum des differentiel-
len Streuquerschnittes derselben Teilchen (Abbildung 5.8, 5.9). Ähnliche Strukturen 
wurden bereits beobachtet [34], aber nicht genauer untersucht. Liegt eine monodisperse 
Lösung vor, so sind der differentielle Streuquerschnitt und die Amplitude der Kreuzkor-
relationsfunktion unabhängig von dem Winkel.  
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Allerdings ist die Intensität des 
gestreuten Lichtes im Bereich der 
Minima des differentiellen Streu-
querschnittes stark beeinflusst von 
der Polydispersität der Teilchengrö-
ßen.  
 
 
Abbildung 5.21.  Streuwinkelabhängigkeit der hy
dynamischen Teilchendurchmesser, gemessen fü
verschiedenen Transmissionen der Latexteilchen
T=33%, B- T=77%, C- T=99%) und Salzkonzen
onen ϕν. 
σ-Teilchendurchmesser,  -7.08*10-4,  1.02
-3.14*10-3.   
Werden also die Messungen an Pro-
ben durchgeführt, in der sich Teil-
chen unterschiedlicher Größe befin-
den, gibt es Winkelbereiche, in de-
nen die Streulichtintensität der grö-
ßeren bzw. kleineren Teilchen ü-
berwiegt. Die Messung bei  einem 
Winkel, bei dem die kleineren Teil-
chen ihr Streuminimum besitzen, 
spiegelt die Zeitabhängigkeit der 
Korrelationsfunktion hauptsächlich 
das dynamische Verhalten der grö-
ßeren Teilchen wieder. Dasselbe gilt 
auch für Winkelbereiche, in denen 
die größeren Teilchen ihr Streumi-
CBA 
dro-
r die 
 (A- 
trati-
*10-3, 
nimum besitzen. Die bei diesen 
Winkeln aufgenommenen Korrela-
tionsfunktionen spiegeln im wesent-
lichen das dynamische Verhalten 
der kleineren Teilchen wieder. Die 
Breite und die Amplitude des 
„swings“ bei θ=83° könnte für die 
qualitative Analyse der Polydisper-
sität der Lösung benutzt werden. In 
der Abbildung 5.22 sind die gemes-
senen Daten dargestellt, sortiert 
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nach dem Volumenanteil des 
Salzes. Die Quadrate sind je-
 
 
 
 
Abbildung 5.22. Streuwinkelabhängigkeit der hydro
mischen Teilchendurchmesser, gemessen für verschi
Salzkonzentrationen ϕν (A-7.08*10-4, B-1.02*10-
3.14*10-3) und Transmissionen der Latexteilchen.   
 -T=99%,  -T=77%, -T=33% A
weils die Daten für die Proben 
mit Transmission von 33%, die 
Kreise – von 77%, die Drei-
ecke – von 99%. Die allgemei-
ne Tendenz ist, dass für die 
stark streuenden Proben die 
Bestimmung der hydrodyna-
mischen Teilchendurchmesser 
sehr ungenau ist, die Aufspal-
tung zwischen dem Maximum 
und dem Minimum groß ist 
und mit der abnehmenden 
Konzentration der Probe klei-B
ner wird.    
Deutlich verändert die Zugabe 
des Natriumdodecansulfates 
im Experiment die Lage und 
die Breite des „Swings“. Mit 
dem zunehmenden Volumen-
anteil des Salzes nimmt die 
Aufspaltung zwischen dem 
Minimum und dem Maximum 
 C
für die vergleichbaren Trans-
missionen der Probe ab (siehe  
Die Verdünnung der Latexlö-
sung trägt dazu bei, dass die 
Bestimmung der Teilchengrö-
ßen genauer wird. 
Tabelle 5.4). In der Abbildung 
5.23 sehen wir die scheinbaren 
 
dyna-
edene 
3, C-
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Teilchendurchmesser, wie sie bei Annahme zweier Arten von Mie-Teilchen entstehen. 
Das Minimum und das Maximum in der Winkelabhängigkeit des Durchmessers der 
Streuteilchen stammen aus der Überlagerung zweier Streufunktionen, die von Streuteil-
chen unterschiedlicher Größe verursacht werden. Die Position und Größe von Maxi-
mum und Minimum ist nicht nur durch den Teilchengrößenunterschied, sondern auch 
durch das Konzentrationsverhältnis beider Teilchenarten bestimmt.  
Das Konzentrationsverhältnis ist in diesem Fall durch das Verhältnis der Streulichtin-
tensität ausgedrückt und beträgt 0.1 für die jeweils  strichpunktierten Kurven, 1 für die 
gestrichelten Kurven und 10 für die durchgezogenen Kurven für alle Bilder. Die Rech-
nung wurde für verschiedene Größenunterschiede durchgeführt. Das Verhältnis der 
Teilchendurchmesser wurde 1.05 (Teil A), 1.1 (Teil B), 1.2 (Teil C) und 1.3 (Teil D) 
angenommen. In der Abbildung ist deutlich zu sehen, dass bei gleichen Anteilen der 
Teilchen unterschiedlicher Größe das Maximum und das Minimum symmetrisch sind. 
Dominiert ein Anteil, so ist nur das Maximum (wenn die größeren Teilchen dominieren) 
oder nur das Minimum (wenn die kleineren Teilchen dominieren) ausgeprägt. Die Dif-
ferenz zwischen dem Maximum und dem Minimum wächst mit zunehmendem Teil-
chengrößenunterschied. Gleichzeitig wird der „Swing“ breiter. Eine genaue Anpassung 
der gemessenen Werte an die simulierten mit der Mie-Theorie Kurve war allerdings 
nicht möglich. Die bestpassende Kurve, die ungefähr die experimentellen Daten be-
schreibt, ist die mittlere Kurve in der Abbildung 5.23D (Verhältnis der Teilchengrößen 
ist 1.3, Verhältnis der Konzentrationen ist 1.0).  
In diesen Fall sind in der Lösung Teilchen zweier unterschiedlicher Größen: 453nm und 
588nm. Die Breite des „Swings“ ist in der Realität viel größer als mit der Theorie be-
rechnet. Deswegen kann eine solche Analyse nur als qualitatives, und nicht als quantita-
tives Maß der Polydispersität der Lösung angesehen werden. Eine bessere Anpassung 
wurde mit der Annahme, dass die Teilchen die Debye-Gans [19] Form haben, erreicht. 
So konnten alle experimentell ermittelten Maxima und Minima der Durchmesser gut 
quantitativ analysiert werden. Die experimentellen und entsprechenden theoretischen 
Werte der Durchmesser in Maxima und Minima für alle zu untersuchenden Systeme 
sind in der Tabelle 5.4 dargestellt. Mit dem Buchstabe r bezeichnen wir das Verhältnis 
der Teilchengrößen, mit dem Buchstaben g bezeichnen wir die Größe, die das Konzent-
rationsverhältnis der Teilchen und Lichtstreuintensität der Teilchen unterschiedlicher 
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Abbildung 5.23 Theoretische Werte der Teilchendurchmesser.  
Kurvenbeschreibung siehe Seite 53.  
 
Größe reflektiert. Beide Größen wurden für theoretische Berechnungen der Teilchen-
durchmesserverteilung benutzt. So präsentiert r =1.44 die Agglomeration von den drei 
Teilchen, r =1.25 – zwei Teilchen, und r =1 deutet auf keine Polydispersität der Lösung. 
Durch Variieren von r und g konnten wir entsprechend die Polydispersität der Lösung 
simulieren. Wie man in der Tabelle 5.4 sieht, ändert sich r von 1.4 in der Lösung mit 
geringer Salzkonzentration zu 1.1 in der Lösung mit maximaler Salzkonzentration. 
Das deutet darauf hin, dass sich in der Lösung mit der geringsten Salzkonzentration, auf 
Grund der Ladungsunregelmäßigkeit der Teilchenoberfläche, Assoziativstrukturen 
zwischen den Teilchen, z.B. Dublette, bilden. Mit der zunehmenden Salzkonzentration 
gleicht sich die Ladungsunregelmäßigkeit der Oberfläche des Teilchens aus, was zu 
einer Annäherung zwischen dem Maximum und dem Minimum führt. Der Abstand  
zwischen dem Maximum und dem Minimum verringert sich. Gleichzeitig verkleinert 
sich die Abweichung der für den Teilchendurchmesser ermittelten Werte von dem idea-
len Wert von 453nm (siehe  Die Verdünnung der Latexlösung trägt dazu bei, dass die 
Bestimmung der Teilchengrößen genauer wird. 
Tabelle 5.4). Die Zugabe des Salzes verursacht also den Abbau der Agglomerate (Dub-
lette und Tripplette für die Lösungen mit einer Salzkonzentration ϕν=7.08*10-4 , Dublet-
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te - ϕν=1.02*10-3). Die kleinste Abweichung der bestimmten Werte für den Teilchen-
durchmesser vom idealen Wert wurde für Lösungen mit einer Salzkonzentration  von 
ϕν=3.14*10-3  gefunden. Die Verdünnung der Latexlösung trägt dazu bei, dass die Be-
stimmung der Teilchengrößen genauer wird. 
Tabelle 5.4 Experimentelle und entsprechende theoretische Amplitude und Position des Ma-
ximums und Minimums.    
Experimentelle Werte Theoretische Werte 
 θ, ° σ q/2,  Amittel, nm Amin, nm 
Amax, 
nm σ q/2, 
Amin, 
nm 
Amax, 
nm r g 
A, nm 
(Theorie)
ϕν=7.08*10-4 
75 
80 
3.65 
3.85 508±53.50
475 
 
 
675 
3.30 
4.12 450 
 
640 1.4 4 634 
80 
85 
3.85 
4.05 493±36.48
403 
 
 
670 
3.02 
4.05 
460 
 
 
590 1.3 4 589 
T=33% 
 
 
T=77% 
 
 
T=99% 
 85 90 
4.05 
4.24 475±51.66
420 
 
 
625 
3.15 
4.10 440 
 
585 1.28 1 579 
ϕν=1.02*10-3 
75 
85 
3.65 
4.05 488±46.03
368 
 
 
650       
80 
85 
3.85 
4.05 478±39.29
430 
 
 
613 
3.50 
4.08 
450 
 
 
590 1.3 0.3 589 
T=33% 
 
 
T=77% 
 
 
T=99% 
 
 
85 
 
4.05 505±40.69
 
 
 
554 
 
4.10 
 
 
 
555 
 
1.23 
 
0.1 557 
ϕν=3.14*10-3 
75 
80 
3.65 
3.85 484±47.97
437 
 
 
605 
3.30 
4.05 
450 
 
 
600 1.3 1 589 
80 
85 
3.85 
4.05 484±30.85
460 
 
 
602 
3.50 
4.05 
460 
 
 
560 1.2 0.8 544 
T=33% 
 
 
T=77% 
 
 
T=99% 
 85 90 
4.05 
4.24 474±19.88
448 
 
 
514 
3.8 
4.1 
460 
 
 
508 1.1 1 498 
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Von einem ähnlichen Verhalten der Abhängigkeit des hydrodynamischen Durchmes-
sers der Polystyrol - Latexteilchen (d=20-300nm) von der Konzentration des Elektroly-
ten wurde von R. Xu [45] berichtet. In seiner Arbeit hat er den hydrodynamischen Teil-
chendurchmesser als Funktion der Konzentration des Salzes (NaCl) untersucht. Für sehr 
kleine Salzkonzentrationen sind die Abweichungen der ermittelten Werte von denen der 
isolierten Teilchen besonderes groß. Die Abweichung wird immer kleiner mit steigen-
der Salzkonzentration. Das alles deutet darauf hin, dass für die zu untersuchenden Sys-
teme der „Swing“ in der Winkelabhängigkeit der Teilchendurchmesser nicht durch die 
Polydispersität der Teilchengrößen verursacht ist, sondern durch die hydrodynamischen 
Wechselwirkungsprozesse, die zwischen unregelmäßig geladenen Latexteilchen in einer 
Lösung stattfinden.  
Aus einer Winkelabhängigkeit der Streuintensität kann man den Strukturfaktor S(q) 
bestimmen. Maxima in der Winkelabhängigkeit des Strukturfaktors zeigen die räumli-
chen Korrelationen zwischen Streuteilchen, verursacht von direkten kolloidalen Kräften. 
Der apparative Diffusionskoeffizient D(q), der als Verhältnis zwischen der hydrodyna-
mischen Funktion H(q) und dem Strukturfaktor S(q) definiert werden kann, ermöglicht 
die Betrachtung der kurzzeit Dynamik.  
0)(
)()( D
qS
qHqD ⋅=  
Für schwache hydrodynamische Wechselwirkungsprozesse ist die Winkelabhängigkeit 
des D(q) nur vom Strukturfaktor S(q) bestimmt. Werden  hydrodynamische Wechsel-
wirkungsprozesse stärker, wird auch die H(q) vom Winkel abhängig. Eine Polydispersi-
tät der Suspension erschwert die Analyse der Winkelabhängigkeit des Diffusionskoeffi-
zienten. In einer Lösung mit geladenen Teilchen verursacht die Polydispersität der Teil-
chengröße oft eine Polydispersität der Oberflächenladung der Teilchen. 
Die Folge ist, dass sowohl Teilchengröße- als auch die Ladungspolydispersität, das 
Gleichgewicht der Struktur und der Diffusion der Suspension beeinflussen. 
J.K.Phalakorkul et. al. [46] haben den kombinierten Effekt der hydrodynamischen 
Wechselwirkungsprozesse und Polydispersität auf die kurzzeit Diffusion einer poly-
dispersen Suspension von geladenen Silica-Teilchen mit dem Durchmesser von ~120nm 
untersucht. 
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Der Volumenanteil der Silicat-
eilchen war von ϕ=1*10-3 bis 
ϕ=0.02, Polydispersität der Lö-
sung betrug s=0.16. In einem 
Bereich der σ*q/2 von 1.3-1.7 
(das entspricht q/2 von 0.01083 
bis 0.01417) haben sie eine 
Struktur beobachtet, für welche 
nicht nur die Polydispersität der 
Teilchengrößen verantwortlich 
ist, sondern auch die hydrody-
namischen Wechselwirkungs-
prozesse. Für die von uns unter-
suchten Suspensionen können 
keine Strukturen dieser Art 
nachgewiesen werden 
(Abbildung 5.24). Das kann ei-
nerseits an der sehr großen Kon-
zentration der Silica-Teilchen 
liegen. Nimmt man andererseits 
an, dass eine solche Strukturver-
änderung in einem q/2 Bereich 
von 0.01083 bis 0.01417 auftritt, 
wie es im Experiment von 
J.K.Phalakorkul et al. [46] beo-
bachtet wurde, so muss diese 
Struktur für Teilchengrößen von 453nm ungefähr bei σ*q/2 von 4.9059 bis 6.4190 
sichtbar werden. Das ist an der Grenze und teilweise sogar außerhalb des gemessenen 
Bereiches.  
 
Abbildung 5.24 Verhältnis des Stokes-Einstein Diffusi-
onskoeffizient D0 und des scheinbaren Diffusionskoeffi-
zient Dapp als Abhängigkeit von 2/ qσ . 
Man kann vermuten, dass für Transmissionen <1% auch für Latexteilchen eine Struktur, 
die auf starke hydrodynamische Wechselwirkungsprozesse deutet, nachgewiesen wer-
den kann. 
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5.2 KRITISCHE MISCHUNG 
Der zweite Teil der Arbeit ist die Untersuchung eines kritischen Systems mit Hilfe der  
3D-Kreuzkorrelationsapparatur. Die Messungen wurden an einer kritischen Mischung 
von Polystyrol in Cyclohexan durchgeführt. Dieses System wurde aus mehreren Grün-
den ausgewählt. Einer ist, dass der Brechungsindexunterschied zwischen Polystyrol und 
Cyclohexan groß genug ist, um in der Nähe des kritischen Punktes eine starke Trübung 
und damit einen großen Anteil an Mehrfachstreuung zu beobachten. Dieselbe Probe 
wurde schon im Rahmen der Doktorarbeit von J.-M. Schröder am MPI für Polymerfor-
schung (Mainz) untersucht [47,48]. Allerdings wurde für die Messungen die Ein-
Strahlkreuzkorrelationsmethode benutzt (eine kurze Beschreibung des Prinzips ist in 
Anhang B dargestellt).  Das Ziel meiner Messung war also, anhand einer identischen 
Probe, die Unterdrückung der Mehrfachstreuung durch beide Techniken zu vergleichen.  
5.2.1 Statische Lichtstreuung 
Für die Auswertung der Lichtstreuungsergebnisse benutzt man am häufigsten die Ab-
hängigkeit der Streulichtintensität von der reduzierten Temperatur. Die reduzierte Tem-
peratur ε ist definiert als 
c
c
T
TT −=ε  ,                                                              (5.4) 
wobei Tc die kritische Temperatur ist. Um die Daten, die bei verschiedenen Winkeln 
gemessen wurden, vergleichen zu können, wurden die gemessenen Streulichtintensitä-
ten auf das Streuvolumen )(/1 θSins ∝V  normiert. 
Um die Streuintensitäten der Probe bei unterschiedlicher Trübung zu vergleichen, wur-
den die gemessenen Daten mit dem Trübungskoeffizient τ  korrigiert, der simultan bei 
der Messung bestimmt wurde.  Die Korrektur wurde wie folgt durchgeführt: 
le
I
I τ
εε −=
)(
)(1 ,                                                      (5.5) 
wobei  der Innendurchmesser der Probenküvette ist. l
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 Die Lichtstreuintensität wurde mit Hilfe der Ornstein-Zernike-Funktion ausgewertet 
(Gl. 2.16).  
2
0
1 )]()([1
/)(
)1)((),( εξε
χεχεε
q
qVAqI s ++⋅= . 
Die Temperaturabhängigkeit der osmotischen Suszeptibilität χ  und der Korrelations-
länge ξ  kann man durch einfache Exponentialgesetze beschreiben: 
  und  .                                                      (5.6) γεχχ −= 0 νεξξ −= 0
Setzt man diese Gesetze in die Ornstein-Zernike-Funktion ein, so ergibt sich folgender 
Ausdruck: 
2
0
)2(
1 ])([1
)1( ν
νη
εξε
ε
−
−−
++= qεAI
c
,                                              (5.7) 
Wie man sieht, steht in diesem Ausdruck die Temperaturabhängigkeit des Betrages des 
Streuvektors )(εq . Diese Abhängigkeit ergibt sich aus der Änderung des  Brechungsin-
dex mit der Temperatur )1122,01(4606,1)( εε ⋅−⋅=n [22].  
In Abbildung 5.25 ist, als Beispiel, die Temperaturabhängigkeit der Streulichtintensität  
bei einen Winkel von 90° dargestellt. Die Gesamtstreulichtintensität  ist mit Kreisen 
gekennzeichnet. In der Nähe des kritischen Punktes erhöht sich die Trübung der Probe 
und reduziert die Streulichtintensität. Sehr nah am kritischen Punkt ( 001.0~ε ) wird die 
Trübung so groß, dass immer weniger Licht das Streuvolumen erreichen kann. 
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Abbildung 5.25: Streulichtintensität von Polystyrol-Cyclohexan in Abhängigkeit von der redu-
zierten Temperatur. Streuwinkel ist 90°. 
  - unkorrigierte Lichtstreuungsintensität, - Lichtstreuungsintensität korrigiert für Trü-
bungsverluste,  - Lichtstreuungsintensität, korrigiert für Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung. Die durchgezogene Linie ist die Beste Anpassung nach der Ornstein-Zernike Funkti-
on.   
 
 
Korrigiert man die gemessenen Werte der Gesamtstreulichtintensität für die Trübung 
(Gl. 5.5), so erhält man die Abhängigkeit, die in der Abbildung 5.24 mit den Kreisen 
gekennzeichnet ist. In diesem Fall steigt die Streulichtintensität mit abnehmender Tem-
peratur, d.h. mit Annäherung an den kritischen Punkt monoton an. So interpretierte Da-
ten lassen sich nicht mit der Ornstein-Zernike-Funktion beschreiben, da ein wesentli-
cher Teil der Gesamtstreulichtintensität mehrfach gestreut ist. Deswegen wurden die so 
erhaltenen Daten auf Mehrfachstreuung korrigiert. Wie schon in Abschnitt 2.5 gezeigt, 
bekommt man die Einfachstreulichtintensität, indem man die Gesamtstreulichtintensität 
mit der Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion multipliziert: 
*
1
( ) ( )
( ) l
I
I
e τ
β ε εε −= ,                                                      (5.8) 
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Die so erhaltenen Daten sind mit den Dreiecken gekennzeichnet. Sie lassen sich gut 
mit der Ornstein-Zernike-Funktion beschreiben. Die Anpassung an die Daten nach Gl. 
2.16 ergibt für die Korrelationslängenamplitude einen Wert von nm )02.066.0(0 ±=ξ  
und einen kritischen Exponenten von  003.0632.0 ±=ν . Der Exponent stimmt mit dem 
theoretischen Wert von 632.0=ν gut überein. Die Messung der identischen Probe an 
der Ein-Strahl Kreuzkorrelationsapparatur ergab folgende Werte: nm )01.066.0(0 ±=ξ  
und 003.0632.0 ±=ν . Die Ergebnisse der beiden Kreuzkorrelationsmethoden stimmen 
also im Bezug auf Statische Lichtstreuung sehr gut überein.  
Abbildung 5.26 und 5.26 zeigen die Temperaturabhängigkeit der gesamten und ein-
fachgestreuten Lichtintensität bei verschiedenen Streuwinkeln. Die Messungen wurden 
bei sechs unterschiedlichen Streuwinkeln (von 40° bis 140°)  durchgeführt. Die Streu-
winkel wurden, identisch zu den in dem Ein-Strahl Kreuzkorrelationsexperiment be-
nutzten, ausgewählt. Bei allen Winkeln lassen sich die Intensitäten des einfach gestreu-
ten Lichtes gut mit der Ornstein-Zernike-Funktion beschreiben. Die gesamten Messda-
ten der Intensitäten, Transmission und Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion sind in 
Anhang C aufgelistet. Die Ergebnisse der Anpassung sind in der Tabelle 5.5 dargestellt. 
Tabelle 5.5. Kritischer Exponent und Korrelationslängeamplitude, bestimmt aus der Anpassung 
der Ornstein-Zernike Funktion an Einfachstreuintensitäten bei verschiedenen Streuwinkeln. 
Streuwinkel 
Kritischer Exponent ν, 
bestimmt aus Ornstein-
Zernike Funktion 
Korrelationsamplitude ξ0, 
bestimmt aus Ornstein-
Zernike Funktion, nm 
40° 0,634±0,002 0,63±0,03 
60° 0,661±0,003 0,62±0,03 
80° 0,649±0,002 0,62±0,02 
90° 0,652±0,003 0,63±0,02 
120° 0,655±0,003 0,64±0,02 
140° 0,691±0,003 0,64±0,03 
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Abbildung 5.26: Temperaturabhängigkeit der Streulichtintensität von Polystyrol/Cyclohexan bei 
unterschiedlichen Streuwinkeln zwischen 40° und 140°.  
 -gesamte Streulichtintensität, unkorrigiert;  -gesamte Streulichtintensität, korrigiert 
für Trübungsverluste;  - gesamte Streulichtintensität, korrigiert für Trübungsverluste und 
Mehrfachstreuung. Die durchgezogene Linie ist die beste Anpassung nach der Ornstein-
Zernike-Funktion. 
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Abbildung 5.27: Temperaturabhängigkeit der Streulichtintensität von Polystyrol/Cyclohexan bei 
unterschiedlichen Streuwinkeln zwischen 40° und 140°. A – Gesamtstreuintensität; B – Ein-
fachstreuintensität. 
 
In der Abbildung 5.26 sieht man die zusammengestellten Intensitäten des einfach und 
mehrfach gestreuten Lichtes. Die Intensitäten des sowohl einfach- als auch mehrfach 
gestreuten Lichtes sind von dem Streuwinkel abhängig. Eine genaue Untersuchung die-
ser Abhängigkeit ist im Kapitel 5.2.2. dargestellt.   
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5.2.2 Winkelabhängigkeit der Streulichtintensität 
Für die separate Auswertung der Winkelabhängigkeit der Streulichtintensität wurde die 
Ornstein-Zernike-Funktion modifiziert. Die Größen, die nicht vom Winkel abhängig 
sind, kann man in einer Variablen zusammenfassen. Die Ornstein-Zernike-Funktion 
wird in diesem Fall zu: 
221 1
'
ξq
AI += ,                                                                (5.9) 
Invertiert man jetzt die so erhaltene Gleichung, so bekommt man: 
2
222
1 ''
1
'
11 q
AAA
q
I
⋅+=+= ξξ ,                                                (5.10) 
Nach dieser Gleichung sollte also die inverse Intensität linear abhängig von sein. Als 
Beispiel ist in Abbildung 5.28 die q
2q
2-Abhängigkeit der inversen Gesamt-(A) und Ein-
fach-(B) Streulichtintensitäten für verschiedenen Temperaturen dargestellt. Der Verlauf 
sowohl der inversen Einfachstreuintensitäten als auch der Gesamtstreuintensitäten in 
gesamten Temperaturbereich ist linear. Allerdings sind Abweichungen zu beobachten in 
der Nähe der kritischen Temperatur. Der mögliche Grund dafür ist, dass bei kleineren 
Streuwinkeln und größeren reduzierten Temperaturen die Streulichtintensität sehr groß 
ist, so dass geringe Ungenauigkeiten der Justage der Apparatur die experimentellen Da-
ten verfälschen können. Diese Ungenauigkeiten beeinflussen die experimentellen Daten 
um so stärker, je größer die Streulichtintensität ist. Dazu muss man berücksichtigen, 
dass bei zunehmender Trübung der Probe die statistische Schwankung der Kreuzkorre-
lationsfunktion immer größer wird. Das macht sich bemerkbar bei der Auswertung  so-
wohl der Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion (Abbildung 5.30) als auch der Kor-
relationslängen (Abbildung 5.325.31). Aber auch bei der Auftragung des Koeffizienten 
A’ (siehe Gl. 5.10) als Funktion der reduzierten Temperatur merkt man die Abweichung 
der Werte in dem Temperaturbereich nahe zum kritischen Punkt (Abbildung 5.29). 
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Abbildung 5.28:  q2-Abhängigkeit der inversen Streulichtintensitäten für verschiedene Tempera-
turen. A - Gesamtstreulichtintensität, B - Einfachstreulichtintensität. 
 
Für einen besseren Vergleich des Verlaufs der Intensität des gesamt- und einfachge-
streuten Lichtes mit einander werden beispielsweise die entsprechende werte  für Ein-
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fach- und Gesamtstreulichtintensität bei einer Temperatur weit weg und nahe der kri-
tischen Temperatur zusammen dargestellt (Abbildung 5.28) 
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Abbildung 5.29:  q2-Abhängigkeit der inversen Streulichtintensitäten für verschiedene Tempera-
turen. 
T=294.347K –gefüllte Symbole, T=296.169K –leere Symbole. ,  zeigen die Intensität des 
gesamten Lichtes, korrigiert für Trübungsverluste, ,  - Intensität des einfachgestreuten Lich-
tes.  
 
Die Gesamtstreulichtintensität, korrigiert für die Trübungsverluste, ist mit Kreisen ge-
kennzeichnet, die Streulichtintensität des einfachgestreuten Lichtes 
(Gesamtstreulichtintensität korrigiert für Trübungsverluste und Mehrfachstreuung) mit 
Quadraten. Die Streulichtintensität sowohl des mehrfachgestreuten Lichtes als auch des 
einfachgestreuten Lichtes zeigt im untersuchten Bereich lineare q2 -Abhängigkeit.  
Durch die Anpassung des einfach gestreuten Lichtes nach der Gl. 5.10 lassen sich die 
Korrelationslängen für jede reduzierte Temperatur bestimmen (Tabelle 5.6).   
 
__________________________________________________________________________________________ 64
1E-5 1E-4 1E-3 0,01
10
100
1000
10000
Ko
ef
fiz
ie
nt
 A
', 
a.
u.
Reduzierte Temperatur, ε
 
Abbildung 5.30: Koeffizient A’ bestimmt aus der Anpassung der Orstein-Zernike Funktion an 
der inversen Einfach- (■) und Mehrfach- (●) streuintensitäten. 
 
Die Analyse von A’ deutet darauf hin, dass hier ein Sättigungseffekt des Multipliers das 
Verhalten bestimmt, der durch die Rička Theorie nicht erfasst wird. 
 
Tabelle 5.6. Die Korrelationslänge, bestimmt nach der Gl. 5.10. 
 
Reduzierte 
Temperatur ε 
ξ , bestimmt aus 
der Einfachstreu-
ung 
ξ ,  bestimmt 
aus der Ge-
samtstreuung 
A’, bestimmt 
aus der Ein-
fachstreuung 
A’,  bestimmt 
aus der Ge-
samtstreuung 
0,034 13,5764 13,3456 31,55 31,55 
0,021 14,8386 14,6584 42,52 44,84 
0,016 14,7192 14,9584 47,62 47,62 
0,012 14,9389 14,2564 80,00 80,00 
0,0097 15,6389 15,4956 128,91 125,57 
0,0075 17,6545 17,9905 158,73 158,73 
0,0058 19,8557 18,4072 277,78 277,78 
0,0045 22,3774 21,3469 434,78 434,78 
0,0027 28,4402 25,8813 1111,11 1111,11 
0,0021 35,7584 34,6209 1666,67 1666,67 
0,0016 39,6662 38,1466 2280,51 2000,00 
0,0013 48,7439 45,9390 3333,33 3333,33 
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9,9E-4 54,8999 56,8337 4691,18 4113,84 
7,6E-4 66,5845 62,9599 6339,01 5558,88 
5,9E-4 88,7626 75,8209 9249,21 8548,39 
4,5E-4 91,2359 94,3091 12347,53 11715,65 
3,5E-4 99,3957 103,4943 14455,10 14455,10 
2,6E-4 124,1329 119,3776 18016,19 16666,67 
2E-4 158,6174 142,4143 19493,22 16666,67 
1,5E-4 175,2421 160,9850 22228,89 16666,67 
1,1E-4 226,0461 170,1254 24051,29 17765,82 
8,1E-5 238,2378 178,3376 26023,09 18336,22 
5,8E-5 268,5794 189,5735 28905,88 18336,22 
4E-5 264,6294 201,4158 27426,64 18787,43 
2,6E-5 279,6545 213,7098 29456,44 18924,94 
1,5E-5 310,6341 211,1355 29456,44 19532,56 
6,1E-6 317,4012 215,7337 31150,31 20000,00 
 
0 1 2 3 4
0,4
0,5
0,6
0,7
0,8
0,9
1
1,1
Kr
eu
zk
or
re
la
tio
ns
fu
nk
tio
ns
am
pl
itu
de
, β
∗ , 
a.
u.
τ, cm-1
 
Abbildung 5.31: Konzentrationsabhängigkeit der Kreuzkorrelationsfunktionsamplitude.  
Abhängigkeit der Amplitude der Kreuzkorrelationsfunktion *β  von der Trübheit der Probe für 
unterschiedliche Streuwinkeln: 40° (ο), 60° (□), 80° (∆), 90° (◊), 120° ( ), 140° (). 
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Die so berechneten Werte für Korrelationslängen als Funktion der Temperatur sind in 
Abbildung 5.31 dargestellt.  Mit leeren Kreise (ο) sind die Korrelationslängen 
bezeichnet, die aus der Streudaten, die nur für die Trübungsverluste korrigiert sind, 
stammen. Die Abweichung vom Skalengesetz  in der Nähe des kritischen 
Punktes werden erwartet, da die Daten durch Mehrfachstreuungsbeiträge beeinflusst 
sind. Die Korrelationslängen, bestimmt aus der Streulichtintensität, korrigiert für 
Trübungsverluste und Mehrfachstreuung (□), kann man mit der Potenzfunktion 
 (durchgezogene Linie) beschreiben, wobei 
νεξξ −= 0
νεξξ −= 0 nm )02.066.0(0 ±=ξ  und  
003.0±632.0=ν  sind. Es zeigen sich jedoch auch für die Einfachstreubeiträge 
systematische Abweichungen für reduzierte Temperaturen, die kleiner als 58 10ε −= ⋅  
sind, was in etwa einer Trübung von 2.4  entspricht. Diese Abweichungen sind 
noch nicht vollständig verstanden, da sich bei den Messungen an einer relativ trüben 
Latexprobe mit einer Trübung von 2.6  gezeigt hat, dass die Methode in diesem 
hohen Trübungsbereich noch zuverlässig arbeitet. Generell sind zwei Szenarien 
möglich: Es könnte sein, dass die Auswertung der Korrelationslängen sehr nahe am 
kritischen Punkt nicht mehr gültig ist oder dass die Unterdrückung der 
Mehrfachstreuung nicht mehr vollständig möglich ist. Um letzteres zu testen müssten 
Latex Proben mit Trübung von  gemessen werden. 
-1cm
-1cm
-14 cm
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Abbildung 5.32: Abhängigkeit der Korrelationslängen der reduzierten Temperatur.  
 - Korrelationslängen, gewonnen aus der einfachgestreuten Lichtes  
ο - Korrelationslängen, bestimmt aus der gesamten Streulichtintensität, korrigiert für Trü-
bungsverluste.  
durchgezogene Linie – theoretischer Verlauf der Abhängigkeit, gerechnet für 
 und 0 0.66nmξ = 0.632ν = . 
 
Die Untersuchung derselben Probe am MPI für Polymerforschung (Mainz) zeigt bereits 
bei einer reduzierten Temperatur von 
42 10ε −= ⋅  Abweichungen der experimentell er-
mittelten Korrelationslängen vom theoretischen Skalengesetz (Abbildung 5.33). Ursa-
chen könnten Ungenauigkeiten der Justage sein oder auch das gegenüber der 3D-
Kreuzkorrelationsmethode kleinere Streuvolumen. Auch hier könnte es möglich sein, 
dass die Unterdrückung des mehrfach gestreuten Lichtes nicht vollständig ist. 
Insgesamt lässt sich feststellen, dass sich die Korrelationslängen die aus der Winkelab-
hängigkeit des Einfachstreuungsbeitrags, der mit der 3D-Kreuzkorrelationsmethode für 
das hier untersuchte kritische System ermittelt wurde, bis zu einer reduzierten Tempera-
tur   mit dem theoretischen Skalengesetz übereinstimmt. Bei der Untersu-
chung der gleichen Probe mit der Ein-Strahl Kreuzkorrelationsmethode zeigen sich bei  
 bereits erste Abweichungen. 
41.1 10ε −= ⋅
42 10−= ⋅ε
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Abbildung 5.33: Temperaturabhängigkeit der Korrelationslängen von Polystyrol/Cyclohexan, 
gemessen im MPI für Polymerforschung, Mainz.  
Die Quadrate sind Daten korrigiert für Trübungsverluste; die Kreise sind Daten korrigiert für 
Trübungsverluste und Mehrfachstreuung. 
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ZUSAMMENFASSUNG 
 
Bei stark trüben Proben ist die Analyse der Lichtstreuung durch die Beiträge der Viel-
fachstreuung erschwert. Kreuzkorrelationstechniken ermöglichen einerseits die Viel-
fachstreuung zu eliminieren andererseits bei gleichzeitiger Messung von Streulichtin-
tensität, Autokorrelationsfunktion und Kreuzkorrelationsfunktion, die Beiträge der Viel-
fachstreuung zu bestimmen. Die kombinierte Auswertung dieser Messungen ergibt die 
Intensitäten und die Korrelationsfunktionen sowohl der Einfachstreuung als auch der 
Vielfachstreuung. Für eine präzise Auswertung ist es erforderlich die Intensitäten und 
Korrelationsfunktionen für Detektordefekte („Todzeit“) zu korrigieren.  
In dieser Arbeit wurden Latex-Lösungen  (d=126nm und d=453nm) mit bei verschiede-
nen Konzentrationen (Transmission 1-99%) für Streuwinkel von 30° bis 140° in unter-
schiedlichen Positionen innerhalb von quadratischen Küvetten untersucht. Es wurde der 
Einfluss der Detektordefekte auf die statische und dynamische Lichtstreuung analysiert. 
Die Kreuzkorrelationsfunktionen, die die Einfachstreuung repräsentieren, zeigen den für 
Diffusion charakteristischen monoexponentiellen Abfall mit der typischen q2 -
Abhängigkeit. Dagegen werden die Korrelationsfunktionen der Vielfachstreuung als 
unabhängig vom Streuwinkel und von der Position des Streuvolumens in der Küvette 
gefunden. Die erste Kumulante der Vielfachstreuungskorrelationsfunktion ist doppelt so 
groß wie die der Kreuzkorrelationsfunktion bei einem Streuwinkel von 90°. Dies zeigt, 
dass die hier gemessene Vielfachstreuung, überwiegend Doppelstreuung repräsentiert, 
und dass die beiden Streuprozesse isotrop sind. Die scheinbare Abhängigkeit  der Diffu-
sionskoeffizienten von Konzentration, Streuwinkel und Position des Streuvolumens in 
der Probe, die sich bei naiver Auswertung der Autokorrelationsfunktion ergibt, ist quan-
titativ durch die Doppelstreuungsbeiträge zu erklären. 
Es wurde gezeigt, dass das dynamische Verhalten der Teilchen von hydrodynamischen 
Wechselwirkungsprozessen, die in der Lösung stattfinden, beeinflusst ist. Der Einfluss 
der Wechselwirkungsprozesse auf die Dynamik suspendierter Teilchen macht sich auch 
in winkelabhängigen Messungen bemerkbar. Der hydrodynamischen Teilchendurch-
messer zeigt eine deutliche Abhängigkeit vom Streuwinkel. Die Wechselwirkungspro-
zesse können durch die Zugabe des Salzes (Natriumdodecylsulfates) reduziert werden. 
Es wurde qualitativ und quantitativ gezeigt, dass der hydrodynamischen Durchmesser 
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und der Diffusionskoeffizient der Teilchen von der Konzentration der Streuteilchen 
und des Salzes (Natriumdodecansulfates) abhängig sind.  
Um die Ergebnisse der 3D-Kreuzkorrelationsmethode mit denen aus der Ein-Strahl-
Kreuzkorrelationsmethode zu vergleichen, wurde die kritische Mischung von Polystyrol 
in Cyclohexan gemessen. Die Auswertung der Gesamtstreulichtintensität ist auf Grund 
der einzubeziehenden Mehrfachstreuung nicht korrekt. Die experimentell aus dem ein-
fach gestreuten Licht ermittelten Werte der Korrelationslängen lassen sich gut mit de-
nen aus der Simulation vergleichen. Die Abweichungen vom theoretischen Verhalten 
sind bei Anwendung der 3D-Kreuzkorrelationsfunktion geringer, als sie mit der Ein-
strahlmethode gefunden wurden, aber doch merklich. Die Analyse von A’ deutet darauf 
hin, dass hier ein Sättigungseffekt des Multipliers das Verhalten bestimmt, der durch die 
Rička Theorie nicht erfasst wird. 
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7 ANHANG  
 
7.1 ANHANG A: JUSTAGEANLEITUNG FÜR DIE 3D-
KREUZKORRELATIONSAPPARATUR. 
 
7.1.1 Vorgehensweise 
7.1.2 Abbau der Apparatur, Aufbau im Justage-Modus 
7.1.3 Aufbau der Justagehilfen 
7.1.4 Überprüfung der Laserstrahllagen 
7.1.5 Justage des Laserstrahles entlang der Goniometerachse 
7.1.6 Positionierung und Justage des Strahlteilerwürfels und des Umlenkspiegels 7.1.7 
Justage des Goniometers mit dem Bad  
7.1.8 Justage der Linse  
7.1.9 Feinjustage des Bades entlang der X- und Y-Achse  
7.1.10 Überprüfung der Justage 
 
7.1.2 Abbau der Apparatur, Aufbau im Justage-Modus 
Eine schematische Darstellung der  3D-Kreuzkorrelationsapparatur ist in  Abbildung 7.1 
dargestellt. Vor dem Abbau der Apparatur alle Komponenten eindeutig kennzeichnen, 
so dass die Richtung bzw. Position aller Komponenten klar ist.  
Vorbemerkung: Helium-Neon Laser einige Zeit (mindestens ca. 60 Minuten) 
warmlaufen lassen. 
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Abbildung 7.1: 3D-Kreuzkorrelationsapparatur, wie sie für die Messungen benutzt wurde. 
 
7.1.3 Aufbau der Justagehilfen 
• Fadenkreuz (bzw. Zielscheibe) 
ist ein Hilfspapier, auf dass ein Kreuz und konzentrisch ineinanderliegende Kreise auf-
gezeichnet sind (siehe Abbildung 7.2). Der innerste Kreis sollte etwa den Durchmesser 
des Strahls haben. Das Fadenkreuz wird an die, dem Spiegel 2 gegenüberliegende Wand 
(Magnettafel), angebracht. Die senkrechte Orientierung der y-Achse überprüft man mit 
Hilfe eines langen Lotes (Fadens mit schwerem Gegenstand am Ende) (siehe Abbildung 
7.3).    
Y
X
                         
Abbildung 7.2: Fadenkreis Abbildung 7.3: Faden mit Gegenstand (Lot) 
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Auf einem Schirm wird ein weiterer Fadenkreis angebracht und als lokales Hilfsmittel 
zur Überprüfung der Strahlposition benutzt. 
• Pinhole 
Zur Überprüfung der Strahlhöhe und Strahlposition sind an mehreren Stellen die Pinho-
les nötig.  
• Eine Nadel 
Sinnvoll ist eine Nadel für die genaue Einstellung des Bades, der Linse und des Laser-
strahls. Die Nadel sollte eine scharfe, gerade Spitze haben.  
• Millimeterpapier mit dem Lot als y-Richtungsanzeiger (siehe Abbildung 7.4).  
 
Zweiter Strahl
Abstand zwischen Strahlen
 
 
Abbildung 7.4: Millimeterpapier 
 
Bei allen Justagestufen sollte man die Rückreflexe prüfen! Der Laserstrahl und eventu-
elle Rückreflexe können besser sichtbar gemacht und verfolgt werden, wenn man weiße 
Papierstreifen mit einem kleinen Loch für den durchtretenden Strahl benutzt. 
7.1.4 Überprüfung der Laserstrahllagen 
Die Position und Höhe des Laserstrahles überprüft man mit Hilfe des Schirmes mit Fa-
denkreis und mehrerer Pinholes. Sie werden in verschieden Entfernungen zum Laser 
platziert. Der Laserstrahl soll den Schirm im gleichen Punkt treffen.  
Wurde am Laser selbst nichts verändert, so sollten die Einstellungen noch stimmen und 
für Punkt (7.1.4) ist keine Justage nötig. 
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Läuft der Laserstrahl nicht entlang der gewünschten Richtung (nach oben oder unten, 
bzw. nach links oder rechts raus), kann dies am Laser, durch das Anheben/Absenken 
des Stativs über die 6 Schrauben, geändert werden. Die Höhe des Strahles beim Austritt 
des Lasers kann mittels eines Pinholes (etwa auf die Mitte des Bades eingestellt) ent-
sprechend überprüft werden. Zuerst wird die Laserstrahlhöhe in der Entfernung vom 
Laser zum Raumfilter (Shutter) überprüft. Sie sollte auch etwa der Mitte des Bades 
(Höhe und Breite) entsprechen, durch die der Laserstrahl schließlich geführt werden 
soll. Die Höhe kann durch ein Pinhole, was in der entsprechenden Höhe eingestellt ist, 
grob nachgeprüft werden. 
Stimmt der Strahl in etwa, kann der Raumfilter einjustiert werden. Der Raumfilter (sie-
he Abb.7.5) besteht aus zwei Linsen, jeweils mit dem Fokus von 60mm, und einer Iris-
blende. Hierzu wird die Strahlposition über 2 Pinholes, bzw. eine Irisblende und die 
Zielscheibe festgelegt. Die erste Linse, das Pinhole und die zweite Linse des Raumfil-
ters werden der Reihe nach eingebaut. Das Pinhole wird genau in der Mitte zwischen 
den beiden Linsen positioniert. Dabei wird darauf geachtet, dass die Lage des Strahls 
sich nicht ändert. Auch auf Rückreflexe der Linsen achten! Ziel ist es, dass die Linsen 
zentrisch und senkrecht getroffen werden. Der Laserstrahl soll nach dem Raumfilter den 
Schirm mit dem Fadenkreis genau am selben Punkt treffen wie zuvor. So werden alle 
ungewünschten Reflexe im Laserstrahlprofil vermieden.   
  
Linse 2 f=60
Pinhohle 
D1 D2
D1= D2       
Spiegel 1(2)
Pinhohle
Millimeterpapier
X
Y
Z
 
   
Abbildung 7.5: Raumfilter des Laser-
strahls.  
  Abbildung 7.6: Überprüfung der Höhe mit Hilfe 
des Pinholes und des Millimeterpapiers. 
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Stimmt der Verlauf des Laserstrahls, so können die beiden Spiegel (1 und 2) positio-
niert werden. In Abbildung 7.5 und Abbildung 7.6 ist ein ungefähres Schema gezeigt, 
wie es am besten zu realisieren ist. Die Richtung des Strahls ist zu beeinflussen durch 
entsprechendes Verkippen und Verschieben der Spiegel 1 und 2. Wichtig ist, immer nur 
wenig an den Schrauben zu drehen und zu überprüfen, ob die Veränderung in die richti-
ge Richtung geht. Möglichst den Ausgangszustand merken! Dies ist bei der Verkippung 
der Spiegel nicht gut möglich, daher sollte zuerst versucht werden, die Justage über eine 
Verschiebung von Spiegel 2 zu bewerkstelligen. Durch die angebrachten Mikrometer-
schrauben sind die Veränderungen hier nachvollziehbar. Die Vertikale (Höhe) des 
Strahls kann nur über die Verkippung von Spiegel 2 (hintere etwas höhere Schraube) 
eingestellt werden. Die horizontale Strahllage wird durch Verkippen und Verschieben 
von Spiegel 2 eingestellt, wobei man zuerst durch Verkippung (hintere etwas tiefer sit-
zende Schraube) die gröbere Justage (bis der Strahl in der Null-Grad-Position das Pin-
hole mittig trifft) und durch Verschiebung den Feinabgleich macht. Die Verschiebung 
ist weniger empfindlich und reproduzierbar, da Mikrometerschrauben vorhanden sind. 
 
7.1.5 Justage des Laserstrahls längs der Goniometerachse 
Das Goniometer soll in etwa auf die Strahllage eingestellt werden. Der einzige fixe 
Punkt ist die Achse des Goniometers. Achtung! Vor Beginn soll sichergestellt sein, dass 
der Strahl durch die Badmitte (grob), bzw. den Schlitz des Bades geht. [siehe Punkt 5.3] 
Zunächst wird die Zielscheibe so mit Magneten oder Klebeband an der Wand festge-
macht, dass der Strahl genau die Mitte trifft. Dann wird die Justierlinse so eingestellt, 
dass die Zielscheibe zentrisch von dem ausgeweiteten Strahl getroffen wird. Nach je-
dem Justageschritt muss der Strahl ab jetzt die Zielscheibe immer in der Mitte treffen. 
Die Zielscheibe darf ab sofort nicht mehr bewegt werden.  
Der Goniometertisch besteht aus dem Goniometer selbst, dem Goniometerarm  und dem 
Rührer (siehe Abbildung 7.7). Die Position des Goniometertisches kann mit Hilfe der 
Hilfs-Linse und einer metallischen Nadel, die in der Mitte des Goniometers gestellt 
wird, überprüft werden. Der Laserstrahl sollte genau die Spitze der Nadel treffen. Nach-
dem die Position des Goniometers stimmt, wird der Goniometerarm platziert.  
Auf dem Goniometerarm  wird ein Pinhole positioniert (siehe Abbildung 7.8). Die 0° 
Position wird  per Hand, bzw. mit dem Motor bestimmt (der Strahl soll das Pinhole tref-
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fen). Danach wird der Goniometerarm auf 180° gedreht. Den Goniometerstisch und 
das Pinhole auf dem Goniometerarm vertikal und horizontal so ausrichten, dass das 
Beugungsmuster auf der “Zielscheibe” zentrisch (symmetrisch) ist. Der Strahl soll das 
Pinhole wieder genau treffen. Falls es nicht der Fall ist, sollte man die Justage des Go-
niometertisches erneut durchführen. Stimmt die Position des Goniometertisches, so ist 
dann folgendes sehr sinnvoll. Als Hilfsmittel für alle weiteren Justageschritte wird ein 
Lot verwendet, das mit der Y-Achse des Goniometers übereinstimmt. Dies gilt als ‚ab-
solute’ Y-Achse für die gesamte Apparatur.  
 
 
   
Goniometertisch
Goniometer
Schrauben
   
Laserstrahl
Metallische Nadel 
mit Spitze
Pinhohle auf 0°
Goniometer
Goniometerarm
Pinhohle auf 180°
180°  
 
Abbildung 7.7: Goniometertisch, 
Ansicht von oben.        
Abbildung 7.8: Goniometertisch mit Pinhole. 
 
Justage-Schritte wiederholen, bis der Laserstrahl während das Goniometer auf 0° steht 
ohne Verschiebung genau das Pinhole trifft und während das Goniometer auf 180° 
steht ein symmetrisches Beugungsbild erhalten wird. Das Beugungsmuster bei 180° 
entspricht dem bei 0°.  
 
7.1.6 Positionierung und Justage des Strahlteilerwürfels und des Umlenkspiegels, 
bzw. Justage der beiden parallelen Strahlen 
 
An dieser Stelle muss man extrem sorgfällig arbeiten! Die Justage muss hundertprozen-
tig stimmen. Den Strahlteilerwürfel nicht mit Fingern anfassen! Nur mit dem speziellen 
Glaspapier!   
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Photodiode
Glas Strahlteiler
Strahlteilerwürfel
Spiegel 3
Spiegel  2
 
Abbildung 7.9: Strahlteilerwürfel 
Sehr aufwendiger Schritt. Falls einmal gut justiert, bitte nichts mehr ändern!!  Nach dem 
Spiegel 2 werden ein Glasstrahlteiler und Photodiode aufgestellt (Abbildung 7.9). Die 
Richtung und Höhe des Strahles nach dem Glasstrahlteiler sollen unverändert bleiben. 
Bei Positionierung des Glasstrahlteilers soll darauf geachtet werden, welches Teilungs-
verhältnis der Intensitäten die aktuelle Position gibt. Für die jetzige Justage ist das Ver-
hältnis zwischen durchgehenden (Strahl 1) und reflektierten (Strahl 2) Strahlen 0.92. 
Ein Wert weniger als 0.9 gilt als nicht geeignet für eine weitere Justage. Ein ideales 
Verhältnis ist 1:1. Die Richtung und Höhe des Strahles nach dem Strahlteilerwürfel sol-
len wieder unverändert bleiben. Der reflektierte Strahl soll unter ungefähr 90° nach o-
ben gehen. Mit dem Spiegel 3 wird der Strahl 2 auf die x-Achse zurückgebracht. Der 
Abstand  zwischen den unteren und oberen Strahlen ist 6-7mm. Man kontrolliert den 
Abstand  längs der Goniometerachse und auf dem Fadenkreis (Magnettafel). Die Rich-
tung und Höhe des oberen Strahls ändert man mit Hilfe der 3 Schrauben, die sich am 
Spiegel befinden. Die sind höchst empfindlich; deswegen immer sehr aufpassen! Keine 
starken Änderungen!  Die kleinste Bewegung der Schraube verursacht sehr starke Ab-
weichung der Strahllage. Diese Abweichung merkt man am stärksten auf dem Faden-
kreis (Magnettafel).  Das Ziel ist die beiden Strahlen parallel einzustellen.  Hilfsmittel: 
Fadenkreis auf der Magnettafel, Millimeterpapier mit dem Lot als y-Richtungsanzeiger 
(siehe Abbildung 7.4), Pinhole und Lot.  
 
7.1.7 Justage des Goniometers mit dem Bad 
Als nächstes wird das Bad mit dem Drehtisch auf das Goniometer gestellt.   
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a) Justage in y-Richtung (siehe Abbildung 7.10) 
Lot rausholen! 
Auf dem Fadenkreis erscheint ein Beugungsmuster. Der Drehtisch erlaubt das Bad 
längs der y-Achse (senkrecht zum Strahl) zu bewegen, bis das Beugungsmuster sym-
metrisch ist. Unbedingt auf die Rückreflexe aufpassen!! Sie müssen symmetrisch zu den 
einfallenden Strahlen sein. Justage-Schritt mit einen Pinhole wiederholen. Das Einstel-
len des Laserstrahles bzw. der Position des Pinholes auf dem Goniometerarm ist ein 
iterativer Prozess. Es sollte bei der 0°-Stellung immer nur die Laserstrahllage und bei 
der 180°-Stellung immer nur die Pinholeposition verstellt werden! 
Es sollte öfter überprüft werden, ob der Laserstrahl wenigstens grob durch die Topfmit-
te geht. Man kann sich sonst durch die unten  beschriebene Prozedur ungewollt ziemlich 
weit von der optimalen Strahllage wegbewegen. 
b) Justage in x-Richtung (siehe Abbildung 7.11) 
Um eine Justage in x-Richtung durchzuführen wird ein zusätzlicher Laser benutzt. An-
statt  eines Pinhohls werden auf den Goniometerarm  zwei Detektoranschlüsse mit dem 
Spiegel 3 gebracht (siehe Abb. 7.9). Die beiden einfallenden Strahlen werden in 0°-
Geometrie in die Lichtleitfasern eingekoppelt. Die Lichtleitfasern werden danach an 
einen zusätzlichen Hilfs-Laser angeschlossen. In 0°-Position müssen jetzt die 2 einfal-
lenden Laserstrahlen und 2 Rückstrahlen von Laser 2  miteinander übereinstimmen. 
Jetzt kann das Lot wieder aufgehängt werden. Es soll, wie früher, die einfallende Strah-
len blockieren. Der Goniometerarm wird auf 90° gedreht. Die Rückstrahlen von Laser 2 
sollen genau das Lot treffen. Jetzt blockiert das Lot alle 4 Strahlen – die einfallenden 
Strahlen und Rückstrahlen. Nur in diesem Fall kann man sagen, dass das Bad genau in 
der Mitte des Goniometers positioniert wurde. Die Rückreflexe von Rückstrahlen müs-
sen im ganzen Bereich von 0° bis 180° streng beachtet werden. Die Justage der Rückre-
flexe von Rückstrahlen erfolgt durch drei Schrauben auf einer kippbaren Montageplatte.    
7.1.8 Justage der Linse  
Linse L1 zwischen Strahlteilerwürfel und Bad einbauen, mittels der Schrauben an der 
Halterung (Sitz) das Beugungsmuster symmetrisch einstellen (durch Links/Rechts- und 
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Auf/ Ab- bewegung) und mit den beiden Schrauben an der Linse (Verkippung) den 
Strahl so einstellen, dass der Rückreflex im Strahl liegt (siehe Abbildung 7.12).  
Nachdem die Linse eingebaut ist, wird die Justage empfindlicher, da der Strahl dann 
durch einen Fokus läuft.  
Rückreflexe von Badzelle
Von Vorderer Wand
Von hinterer Wand
Justage längs Y-Achse
Y
X
Z
A)
B)C)
1)
2)
3)
Winkel= 180grad
Justage längs X-Achse
   
Spiegel 3
Detektoranschluss 2 Detektoranschluss 1
 
 
Abbildung 7.10: Justage des Goniometers mit dem Bad.   Abbildung 7.11: Detektoranschlusse 
 
Die Einstellung von L1 ist schwierig, da man nur noch ein sehr unscharfes Beugungs-
bild zur Überprüfung hat, trotzdem sollte sie sehr gewissenhaft betrieben werden, da der 
Fokus, der durch die Linse produziert wird, genau die Badmitte trifft. Man kann zur 
Überprüfung der Linse auch das Lot wieder einführen, wobei der Fokus der Linse, bzw. 
der Kreuzpunkt der beiden Strahlen auf dem Lot liegen soll. Die Position der Strahlen 
vor- (0°) und nach- (180°) dem Bad überprüft man mit Hilfe eines Millimeterpapiers, 
wobei der Abstand zwischen den Strahlen auf beiden Seiten gleich sein sollte. Die 
Rückreflexe nachjustieren!  
ACHTUNG: Ab hier das Goniometer auf Winkel >150° sehr vorsichtig einstellen, 
da sonst die Linse umgeworfen werden könnte! 
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7.1.9 Feinjustage des Bades in x und y-Richtung  
Die Punkte 7.1.7a) und 7.1.7b) wiederholen. Falls nötig, die Position des Bades 
nachjustieren mit Hilfe der kippbaren Montageplatte. 
 
180grad
Gleiche Position der Strahlen
Einfallende StrahlenLinse
 
Abbildung 7.12:  Justage der Linse 
 
 
7.1.10 Überprüfung der Justage 
War die Justage erfolgreich sollten die Intensitäts-Schwankungen einer Toluol-
Standardküvette innerhalb von +/- 0,5 % liegen. Außerdem sollte die Justage auch für 
Substanzen mit niedrigerem Brechungsindex wie Aceton, Essigsäureethylester und 
Wasser überprüft werden. Da z.B. bei Wasser eine geringe Intensität gemessen wird, 
soll hier höchste Laserleistung eingestellt werden, damit der relative Fehler nicht allzu 
groß ausfällt ! Nach den Angaben von Manfred Schmidt, sollte auch hier die Schwan-
kung nicht über +/- 2 % liegen. Ein weiterer wichtiger Kontrollparameter ist, dass der 
transmittierte Strahl auf der schwarzen Abschirmung immer den gleichen Punkt trifft, 
unabhängig von der Art der Probe. Permanente Einrichtung eines Fadenkreuzes immer 
hinter dem Bad lassen, damit eventuell auftretende De- Justierungen frühzeitig erkannt 
werden können. 
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7.2 ANHANG B 
2Ry
Z
L
B
Y
X
Β
Rz
Rν
Rd
Α
 
 
Abbildung 7.13:  Geometrie eines Ein-Strahl-Kreuzkorrelationsexperimentes.  
Der Laserstrahl B wird mit Hilfe einer Linse durch eine Küvette  (Radius Rz=0,55cm) mit der 
Lösung fokussiert (Fokuslänge Ry).  Die Küvette  wird in einem Bad (Radius Rν) positioniert. 
Detektoren A und B sind in einer großen Distanz (Rd) von dem Fokus angebracht. 
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7.3 ANHANG C 
Tabelle C1. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ=40°. τ-Trübung der Probe in cm-1, -Amplitude der Kreuz-
korrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomultiplier, 
1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfachstreuung 
(einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,90 32,72 29,67 
2 299,3724 0,008 0,90 42,37 38,64 
3 298,0281 0,012 0,91 49,26 45,37 
4 296,9825 0,018 0,95 80,37 77,88 
5 296,1693 0,030 0,97 142,24 143,06 
6 295,5368 0,040 1,00 186,58 194,55 
7 295,0448 0,054 1,00 261,14 277,62 
8 294,6622 0,078 0,99 393,91 422,63 
9 294,1331 0,161 0,98 843,56 989,39 
10 293,9531 0,226 0,98 1251,36 1574,65 
11 293,8131 0,354 0,96 1407,92 1994,55 
12 293,7042 0,457 0,97 1805,27 2892,65 
13 293,6195 0,602 0,93 1899,10 3427,69 
14 293,5536 0,756 0,94 2083,40 4475,32 
15 293,5023 0,891 0,93 2423,58 6022,95 
16 293,4625 1,030 0,88 2624,69 7180,38 
17 293,4315 1,263 0,92 2291,30 8422,99 
18 293,4074 1,485 0,83 2241,58 9527,75 
19 293,3886 1,690 0,76 2134,24 10434,60 
20 293,3740 1,877 0,69 1995,69 10886,85 
21 293,3627 2,128 0,73 1550,80 11755,61 
22 293,3539 2,344 0,66 1467,57 12668,08 
23 293,3470 2,556 0,64 1201,71 12796,71 
24 293,3417 2,839 0,56 1063,40 13459,67 
25 293,3375 3,128 0,53 848,01 13896,69 
26 293,3343 3,455 0,44 724,64 14164,59 
27 293,3318 3,853 0,39 723,02 17515,63 
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Tabelle C2. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ =60°. τ - Trübung der Probe in cm-1, - Amplitude der 
Kreuzkorrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomul-
tiplier, 1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung (einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,91 31,98 29,33 
2 299,3724 0,008 0,91 42,68 39,35 
3 298,0281 0,012 0,92 48,11 44,80 
4 296,9825 0,018 0,96 78,50 76,86 
5 296,1693 0,030 0,98 138,80 141,04 
6 295,5368 0,040 1,00 183,59 191,43 
7 295,0448 0,054 1,00 268,09 285,01 
8 294,6622 0,078 1,00 366,27 396,97 
9 294,1331 0,161 0,99 892,64 1057,61 
10 293,9531 0,226 0,99 1103,98 1403,36 
11 293,8131 0,354 0,97 1180,67 1690,03 
12 293,7042 0,457 0,98 1540,82 2494,39 
13 293,6195 0,602 0,94 1597,76 2914,77 
14 293,5536 0,756 0,95 1662,02 3608,36 
15 293,5023 0,891 0,94 1767,39 4439,30 
16 293,4625 1,030 0,89 1882,18 5207,55 
17 293,4315 1,263 0,93 1640,49 6096,41 
18 293,4074 1,485 0,84 1686,16 7253,29 
19 293,3886 1,690 0,77 1500,27 7431,29 
20 293,3740 1,877 0,70 1378,58 7629,06 
21 293,3627 2,128 0,74 1048,27 7510,95 
22 293,3539 2,344 0,67 966,95 8187,15 
23 293,3470 2,556 0,65 830,83 8687,02 
24 293,3417 2,839 0,57 754,57 9069,64 
25 293,3375 3,128 0,54 616,03 9267,22 
26 293,3343 3,455 0,45 487,03 9737,80 
27 293,3318 3,853 0,40 382,75 9520,26 
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Tabelle C3. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ =80°. τ - Trübung der Probe in cm-1, - Amplitude der 
Kreuzkorrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomul-
tiplier, 1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung (einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,92 31,18 28,90 
2 299,3724 0,008 0,92 39,33 36,66 
3 298,0281 0,012 0,93 46,80 44,05 
4 296,9825 0,018 0,97 76,45 75,64 
5 296,1693 0,030 0,99 134,75 138,31 
6 295,5368 0,040 1,00 174,90 182,37 
7 295,0448 0,054 1,00 239,90 255,04 
8 294,6622 0,078 1,00 360,05 392,19 
9 294,1331 0,161 1,00 757,95 907,07 
10 293,9531 0,226 1,00 1016,28 1304,91 
11 293,8131 0,354 0,98 1209,45 1749,08 
12 293,7042 0,457 0,99 1306,56 2136,75 
13 293,6195 0,602 0,95 1277,09 2354,54 
14 293,5536 0,756 0,96 1279,85 2808,04 
15 293,5023 0,891 0,95 1254,48 3184,40 
16 293,4625 1,030 0,90 1378,63 3857,16 
17 293,4315 1,263 0,94 1110,99 4173,26 
18 293,4074 1,485 0,85 1171,58 5099,74 
19 293,3886 1,690 0,78 1089,24 5465,23 
20 293,3740 1,877 0,71 1009,20 5664,44 
21 293,3627 2,128 0,75 750,25 5842,96 
22 293,3539 2,344 0,68 674,31 5998,40 
23 293,3470 2,556 0,66 559,42 6143,29 
24 293,3417 2,839 0,58 493,80 6474,49 
25 293,3375 3,128 0,55 342,70 5829,89 
26 293,3343 3,455 0,46 299,01 6112,18 
27 293,3318 3,853 0,41 226,09 6394,47 
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Tabelle C4. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ =90°. τ - Trübung der Probe in cm-1, - Amplitude der 
Kreuzkorrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomul-
tiplier, 1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung (einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,93 30,28 28,38 
2 299,3724 0,008 0,93 40,27 37,95 
3 298,0281 0,012 0,94 45,54 43,33 
4 296,9825 0,018 0,98 74,10 74,07 
5 296,1693 0,030 1,00 130,51 135,32 
6 295,5368 0,040 1,00 174,90 182,37 
7 295,0448 0,054 1,00 231,33 245,93 
8 294,6622 0,078 1,00 343,70 374,38 
9 294,1331 0,161 1,00 739,02 881,77 
10 293,9531 0,226 1,00 963,29 1235,63 
11 293,8131 0,354 0,99 1106,52 1616,55 
12 293,7042 0,457 1,00 1104,65 1824,82 
13 293,6195 0,602 0,96 1108,64 2065,46 
14 293,5536 0,756 0,97 1251,56 2774,72 
15 293,5023 0,891 0,96 1148,25 2945,33 
16 293,4625 1,030 0,91 1150,96 3255,90 
17 293,4315 1,263 0,95 936,79 3556,51 
18 293,4074 1,485 0,86 894,83 3940,92 
19 293,3886 1,690 0,79 782,96 3978,72 
20 293,3740 1,877 0,72 749,14 4263,87 
21 293,3627 2,128 0,76 544,17 4294,51 
22 293,3539 2,344 493,06 4451,05 
23 293,3470 2,556 0,67 401,18 4472,35 
24 293,3417 2,839 0,59 346,68 4624,32 
25 293,3375 3,128 0,56 266,94 4624,32 
26 293,3343 3,455 0,47 228,35 4770,06 
27 293,3318 3,853 0,42 120,73 3498,23 
0,69 
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Tabelle C5. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ =120°. τ - Trübung der Probe in cm-1, - Amplitude der 
Kreuzkorrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomul-
tiplier, 1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung (einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,92 30,30 28,09 
2 299,3724 0,008 0,92 31,74 29,59 
3 298,0281 0,012 0,93 45,46 42,79 
4 296,9825 0,018 0,97 74,32 73,53 
5 296,1693 0,030 0,99 129,91 133,35 
6 295,5368 0,040 1,00 163,42 170,40 
7 295,0448 0,054 1,00 243,38 258,74 
8 294,6622 0,078 1,00 307,38 334,82 
9 294,1331 0,161 0,99 708,80 837,25 
10 293,9531 0,226 0,99 855,22 1086,03 
11 293,8131 0,354 0,98 1048,92 1516,93 
12 293,7042 0,457 0,99 1004,05 1642,04 
13 293,6195 0,602 0,95 941,87 1736,51 
14 293,5536 0,756 0,96 915,87 2009,46 
15 293,5023 0,891 0,95 890,57 2260,65 
16 293,4625 1,030 0,90 977,19 2734,00 
17 293,4315 1,263 0,94 814,62 3059,99 
18 293,4074 1,485 0,85 716,53 3118,98 
19 293,3886 1,690 0,78 666,18 3342,51 
20 293,3740 1,877 0,71 632,13 3548,03 
21 293,3627 2,128 0,75 495,27 3857,16 
22 293,3539 2,344 0,68 427,44 3802,32 
23 293,3470 2,556 0,66 371,95 4084,56 
24 293,3417 2,839 0,58 322,88 4233,45 
25 293,3375 3,128 0,55 256,70 4366,87 
26 293,3343 3,455 0,46 233,91 4781,46 
27 293,3318 3,853 0,41 236,25 6681,92 
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Tabelle C6. Messdaten von Polystyrol/Cyclohexan kritischer Zusammensetzung bei 
einem Streuwinkel von θ =140°. τ - Trübung der Probe in cm-1, - Amplitude der 
Kreuzkorrelationsfunktion, 
*β
totI  - Gesamtstreulichtintensität gemessen am Photomul-
tiplier, 1I  - Streulichtintensität korrigiert für die Trübungsverluste und Mehrfach-
streuung (einfachgestreutes Licht). Durchmesser der Probenküvette ist 1,1 cm. 
 
 
Nr. T, K τ, cm-1 *β  totI , a.u. 1I , a.u. 
1 303,3230 0,003 0,91 25,93 23,78 
2 299,3724 0,008 0,91 30,59 28,21 
3 298,0281 0,012 0,92 40,54 37,75 
4 296,9825 0,018 0,96 69,86 68,41 
5 296,1693 0,030 0,98 125,43 127,46 
6 295,5368 0,040 1,00 156,87 163,57 
7 295,0448 0,054 1,00 233,87 248,63 
8 294,6622 0,078 1,00 304,44 331,62 
9 294,1331 0,161 0,98 699,07 817,42 
10 293,9531 0,226 0,98 913,88 1148,81 
11 293,8131 0,354 0,97 1077,37 1542,17 
12 293,7042 0,457 0,98 1091,81 1767,51 
13 293,6195 0,602 0,94 1026,12 1871,95 
14 293,5536 0,756 0,95 983,44 2135,11 
15 293,5023 0,891 0,94 942,08 2366,31 
16 293,4625 1,030 0,89 929,91 2572,83 
17 293,4315 1,263 0,93 717,60 2666,76 
18 293,4074 1,485 0,84 628,38 2703,08 
19 293,3886 1,690 0,77 583,68 2891,15 
20 293,3740 1,877 0,70 556,90 3081,88 
21 293,3627 2,128 0,74 425,89 3272,61 
22 293,3539 2,344 0,67 395,19 3463,33 
23 293,3470 2,556 0,65 337,86 3654,06 
24 293,3417 2,839 0,57 298,41 3844,79 
25 293,3375 3,128 0,54 241,66 4035,52 
26 293,3343 3,455 0,45 211,37 4226,25 
27 293,3318 3,853 0,40 160,10 4416,97 
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